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縦断における変形・再結品および子融?に関する研究
内容要旨
本論文は、特に、金属の結晶粒界に着目し、変形と再結品との関連性を明らか
にすることを第一の目的として、変形履歴を把握し、粒界近傍での局所ひずみな
どの情報を解析して、 ミクロからマクロにわたって系統的に調べ、 H今味検討した。
また、理論的に賛否両論が存在する粒界予融解現象について実凱IJ実験的に基礎的
かっ系統的な知見を得ることを第二 の目的として、塑性変形した種々の面心立方
金属薄膜におけるひずみ誘起粒界予融解について論じたものである。
第 1章は、結晶粒界における変形挙動、再結晶および粒界子融解について概説
し、本研究の背景と目的を述べている。第 2章は、共通な実験方法および解析方
法について述べている。第一の目的である結品粒界近傍に形成する再結晶粒と変
形との関係について、第 3章、第 4章および第 8章で述べ、第 5章から第 8章に
おいて、塑性変形した金属薄膜の粒界が酎!点よりも低い渇度で融解する現象(ひず
み誘起粒界予融解)について述べている。第 3章では、比較的積層欠陥エネルギー
(S FE)の低い銅における粒界近傍での変形挙動と再結晶粒の形成について同ーの試
料に対して光学顕微鏡から走査型および透過型電子顕微鏡を用いて系統的 lこ調べ、
これまでのマクロな領域およびミクロな領域におけるそれぞれ独立した研究結果
およびアルミニウム (Sr E の高~¥ )の結果とも比較検討している。第 4章は、初WJの
粒界(成分結晶の方位関係およびマクロな粒界構造)が等しい双結晶において、 3
種類の異なった引張方向を持つ試料を用いて、塑性変形による活動すべり系の相
違が再結晶粒形成iこ及ぼす影響について検討している。第5章は、粒界構造の影
響を取り除き、粒界予融解に及ぼす活動すべり系の影響にヨいて論じている。ま
た、第 4章の結果と比較検討し、変形および再結品と粒界予融解の関連について
述べている。第 6章は、薄膜における粒界予融解について不純物の影響を調べ、
また、融解と昇華の違いについて論じている。第 7章は、薄膜試料表面を覆う酸
化膜を変化させ、粒界予融解 iこ及ぼす酸化膜の影響について述べている。第 8車
は、酸化膜の影響のない粒界予制!解について調べ、また、積層欠陥エネルギーが
かなり低い銀について、変形および丙結晶の関連についても論じている。さらに、
変形と再結晶および粒界予融解との関連について銅双結晶の結果(5章)と比較・検
討している。第 9章は、アルミニウムおよびニッケルの犯界予融解について調べ、
銅および銀の粒界予融解現象(5章および 8章)と比較検討している。第 10章は
本研究の総括である。
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第 1章緒論
1 . 1 本研究の背景と目的
近年、工業材料および製品に優れた機能性を付与するため、材料の組織、構造、
形態など種々の要素を制御、複合化およびハイブリッド〈混成 〉化した材料の研究
開発が盛んに行われている [1 J。 それらの製造行程において、冷間加 工に ともな
う加工集合組織 [2 Jおよび焼鈍による再結晶集合組織 [3][4Jを制御する必要がま
すます増大してきている 。 また、動的再結品挙動 [5][6Jおよび超塑性挙動 [7][8J
などの高温変形における材料特性を利用して熱間加工を行い、集合組織制御など
を行うことが重要になってきている 。
一般に、金属、セラミックス、金属間化合物などの工業材料は、多結晶体のも
のが多く、それらの変形および再結晶に及ぼす結晶粒界 (以下、粒界と称す 〉の影
響は甚大である 。 純金属における粒界は、方位が異なる同 一結品構造の結晶同士
の境界で、面状の格子欠陥であり、転位網および(または)原子空孔によって形成
されている [9][10J。 両成分結品の方位関係によっては、両側の原子の対応が良
く、粒界のエネルギーが一般に低い対応粒界をとる場合がある [11][12J。合金、
セラミックス、金属間化合物などは、粒界に第 2相が形成されている場合や第 2
相と接 している場合 〈異相境界)が多 い。 本研究の前半では、基礎的な面から、純
金属、主として面心立方 CFCC)金属にお ける塑性変形および再 結品に及ぼす粒界
の影響を取り扱う 。
粒界が塑性変形に及ぼす影響は、上述の粒界構造にも依存するが、それ以 上 に
両成分結晶の方位関係と負荷の仕方による両結品の活動すべり系の種類や数 〈活
動転位の種類や数)、それらのすべり量、粒界における弾性的・塑性的ひずみの適
合性および応力伝達係数などの因子で決まる粒界近傍での付加的すべり系の活動
などが重要である [13 Jー[1 7 J。特に、粒界におけるこの付加的すべり系の活動は、
焼鈍において再結晶粒が粒界に優先して形成する [1 8 Jー[20 Jことにつながると考
えている 。
一 方、変形・再結晶に関するこれまでの研究は、変形集合組織および再結晶集
? ?
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合組織を X線法 [21J-[23Jなどで求め、両者の比較による変形と再結晶の因果関
係を論じたものが多い [3][4][24Jー[27J。 これらの集合組織は、方位強度の平均
的な値を示し、材料の機能性との関連付けを行うには重要な因子である。しか し
ながら、再結晶粒は変形帯や粒界などの局所変形領域において生じるので、この
変形集合組織ではそれらの領域が特定できない。そのため、例えば、 「純鉄多結
晶板や極軟鋼板の冷延・再結晶化においては {111}<110>あるいは {111}<112>など
の主成分をもつことが多い [28][29JoJというように、再結晶粒の形成機構につい
てまで 言及できない。 これは、変形および再結晶集合組織のみの観点からでは、
再結晶粒の発生がどのような変形領域で生じるのか、変形領域と再結晶粒の方位
がどのような関係をもつのかなどの再結品粒形成機構を解明するための充分な情
報が得られないことを示している 。 そこで、単結晶および多結品を用いて変形帯
や粒界近傍の変形後の方位と再結晶粒の方位を測定し、両者の関連から再結晶粒
の形成機構が論じられている 。 例えば、その主なものを次に挙げる [30J。
(1)最初に BeckとSperry[18]によって、その後、 Baily[31][32]によって観察
されたひずみ誘起粒界移動 (Strain Induced Boundary Migration:SIBM)機構
(2) l!u[33Jによって提案され、 Fujita[34Jによって観察された亜結晶粒の合体
機構。
(3) BurkeとTurnbull[35Jによる再結晶に応用した古典揺動理論 (Clasical
されているは1J[44J。 しかしながら、 (1 )説もま た、今なお多く支持されて いる
[45Jー[47J。また、 BeileyとHirth[48Jは強加工した銀において、バル ク材で焼鈍
した場合は核生成による再結晶粒が生じるが、薄膜で透過 1型冠 f顕微鏡 (TEM)内
で焼鈍した場合は亜結品粒の形成と成長が生じると報告している 。 すなわち、実
験条件によって得られる再結晶粒が異なる可能性があることを 示 した。 さらに、
InokutiとDoherty[45Jは、再結晶粒は S1 B M機構によって形成するという報告
とともに、変形中には存在しない方位をもった再結品粒の形成も観察し、材料や
変形モード 〈注 1>が異なれば、再結晶粒形成機構が具なるかも知れないことをほ
のめかしている 。
このように、再結晶粒形成機構については、未だ明確に解明されておらず、こ
れらの形成機構の妥当性を調べるためには、金属の結晶構造、初期方位、変形履
歴に対応する活動すべり系などの再結晶粒形成機構に及ぼすとみられる諸樹子を
把握した系統的な研究、さらに、 ミクロ的およびマクロ的観察によって得られた
結果の関連性などについて検討した総合的な研究が不可欠である 。 この点で、粒
界近傍の変形と再結品粒に着目した研究が猪子ら [44J[47J[49J-[5]Jによって行
われ始めているが、主として、アルミニウム双結品についての報告である 。 同じ
F C C金属においても積層欠陥エネルギーの比較的大きいアルミニウムおよびニ
ッケルに対して、積層欠陥エネルギ ーの低い銀や銅合金においては、変形集合組
織が大きく異なり [52Jー[54J、転位の回復 ・再結晶挙動も異なることが 予想さ れる 。
そこで、本研究では、特に、粒界近傍に着目し、積層欠陥エネルギーの異なる
銅や銀の双結晶を作製し、主として変形と再結晶の関連について系統的に調べる 。
すなわち、双結晶における両成分結品の方位を予め測定することにより、シュ ミ
ット因子、主すべり系などの諸国子を制御し、変形履歴を把握して、粒界近傍で
の局所ひずみなどの情報を解析し、 ミクロからマクロにわたって系統的に再結晶
粒の形成との関連について調べることを第 一 の目的とする 。
Fluctuation Theory) 
(4) Cahn[36JとCottrel1[37Jによって提案されたポリゴニゼ ションした亜結
晶粒の成長の機構
(5) BurgersとVerhraak[38Jによって本来提案されたマルテンサイト機構、す
なわち反ローランド変態
しかしながら、現在、再結晶粒形成機構はこれら 5つの機構の 一つ、あるいは、
複数の機構によると考えられており、まだ、再結品粒形成機構について明確に解
明されているわけではない。例えば、 BeckとSperryは1950年に上記の(1)説 [18 J 
を唱えているが、同じ年に、形成した再結晶粒の方位が変形マトリックスの方位
のく11 >軸まわりに 40。の回転関係を有することも報告している [39 J。このよ
うな変形マトリックスと <1 11>軸回転した方位関係を有する再結晶粒の形成につ
いては、その他にも、 (2)説を唱えた Hu[39JやLucke[40Jなどによって数多く報告
<注 1> 変形モードには塑性変形の手段 〈例えは、圧延、引張、圧縮など )お
よび変形方位(例えば、圧延面が{1 1 1 }と{I 2 }において得られる再結晶粒の万位
は異なる )などを含んでいる 。
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ところで、我々は粒界にお ける再結品 粒形成過程を調べるため、塑性変形した
銅双結品の薄膜試料を TEM内で昇温 その場観察中に、粒界がバルク材の融点の
約下分とい う極端に 低い 温度で融解すること (GrainBoundary Premelting[55J 
<ti2>)を見つ けたl56J。
般の融解 は結品質 〈固相)より 長範囲不規則構造である液相への変態である 。
そのため、粒界 近傍は結品粒 内よりも原 子 の配列がより不規則であるので、結晶
粒内より もよ り低い 温度で容易に融解が 生 じるかも知れない。 すなわち、十分に
原 fの配 列が規則的な 結品 質材に対しての融点 TMよりも、より低い温度 Tmで不
規則 材は融解が生 じるかもしれない [55J。
結晶粒界にお ける バ ルク材の融点より低い温度での融解は、 Chaudronら[57Jに
よってア ル ミニウ ムおよびすずについて報 告 された。 これらの結果は興味深いも
ので あるが、彼らの 結 果は、 結 品の不規則化による融解ではなく、別の因子 (不
純物)の影響のようであり、それ らの結果は、 当時の 実験における課題である [55J
とさ れてい る。 これに対して、 ClusiusとStavely[58Jは、粒界融解温度は融点に
比べて熱量計 の誤差 以内である、と報 告 している 。 近年、HsiehとBalluffi[59Jは、
多結晶ア ル ミニウムの T EMによるその場観察において、粒界が融解したことを
示す結品粒 界転位 (GBD)芯の非局在化が Tm=O.96TMまで観察されず、融解のき
ざ しがO.999TMの温度まで確認できなかったことを報告 している 。 しかしながら、
彼ら も粒界 三重点 においては融点直 下ではあるが、予融解現象を観察 [60 Jしてい
る。 また、測 定 [61 Jおよび分 子動力学による自由エネルギーの計算 [62 Jでは低角
度(8<150 )の双結晶 において粒界部の液体への遷移は生じないと報告している 。
また、 KikuchiとCahn[63Jは約 0.5T Mにおいて高温構造と低温構造の遷移が生じ、
その不規則化は [-ln(TM-T m)Jとして温度の上昇とともに確実に進行するが、完
全な粒界の融解はバルクの融点において突然的に生じるという計算結果を報告し
て いる 。
これらの 結果に反して、シミュレーシ ョンによるものでは、 粒界予融解をぷす
報告がいくつかある [64J[66Jo Deymierらは二次元 および三 次元分子勤 )J学にお
いて L7[64Jおよび L13傾角粒界 [65 Jについて研究するため Lennard J onesポテ
ンシャルを使った。 その結果、約 0.8T Mという低い温度で粒界が液 相の ような 高
い不規則化を示した。 Nguyenら[66 Jもアルミニウムについて Morseポテンシ ャル
を用いて対称 L5傾角粒界について研究し、約O.7 T Mにおける 完全粒界融解が現
れることを 示 している 。
一方、粒界の予融解現象についての 実 測実験による研究は非常に 少 なく (ア ル
ミニウム [57][58J、ビスマス [67J、すず [57 J、金 [68J)、特に、 立方晶であるア
ルミニウムおよび金における粒界 予融解現象は否定されている [57][58][68Jo
以上のように、粒界の予融解挙動については理論的にも実験的にも充 分解明さ
れていないのが現状である 。
ところで、上述した従来の予融解現象についての報告は全て粒界 の不規則機 造
因子のみを考慮したものである 。 しかしながら、本論文において取り扱 う予 融解
現象は、 4種類の最密構造である面心立方 (FCC)金属 〈アルミニウム、銅、銀、ニ
ッケル)において、もともと不規則な構造の粒界に対して、さらに、塑性ひずみ
(転位および空孔 〉を導入した粒界におけるものである 。 すなわち、多数の格子
欠陥によって誘起された低温における粒界予融解(ひずみ誘起粒界 予融解 )である 。
しかしながら、この問題を分子動力学などを用いてシミュレーシ ョンすることは、
今のところ不可能といわれている [69 J。
そこで、本研究の後半では、塑性変形した銅および銀双結晶などを用いて、 実
験的にひずみ誘起粒界予融解についての基礎的かっ系統的な知見を得る ことを第
二 の目的とする 。
さらに、粒界近傍での変形、再結品および粒界予融解の関連性についても系統
的に調べ、動的再結晶、超塑性、クリープ変形などの高温挙動に対する 理解を深
め、さらに、実用材料の改善および未来材料の開発の基礎となることを 目的とす
る。
<注 2> 粒界予融解 (GrainBoundary Premelting)とは、粒界(原子配列の不
規則な部分)が結品粒 内(規則的な領域 )よりも低い温度において融解する現象を
示す。
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1 .2 従来の研究
ここで、結品 粒界における変形と再結晶および粒界予融解との関連を調べるに
あたっ て、 結晶粒界 (粒界構造 )および粒界における変形について、従来の研究を
概観する 。
1 . 2 . 1 結晶粒界
材料の構造因 子 の ・つに結品界面構造がある 。一般に、界面を挟む 2つの結晶
粒の 種類が同じで、結晶構造も格子定数も等しい場合、その界面を結品粒界(以
下、ホ.'[界と略す 〉と称し、結品構造や化学組成が異なる場合、異相境界と称す。
粒界 における原 子 配列について、 RosenheinとHumphreyは結晶性が乱れて非品
質の層 になっている (非品質説 〉と唱えた [70 J。 この説はその後も、 「数原 子 層の
厚さ の液体Jというように形を変えて繰り返し提唱されている 。一 方、そのよう
な層 は存在せず、粒界で ー原子面だけが乱れていて、結晶方位の相 互 関係によっ
ては原 子 が規則性を持つ (遷移層説 )という考えがHargreavesとHills[71Jによっ
て提 鳴され、粒界の厚さに関する論争が行われた口 その後、次第に遷移層説が主
流 にな ったが、 実験的解析手段が乏しく、微少不純物の影響などが強いため、依
然 として両 説 が支持された。 1948年に.Mottがクリープ粒界すべりを説明するため
に、提唱した島モデル [72Jは今でもその概念が生かされている 口 これは粒界を均
ーなものではなく、 二 重構造をもつものとしてとらえたもので、原子の整合性の
良い領域(島 :goodfit island)が整合性の悪い乱れた領域 (海 :bad fit region) 
に固まれていて、海の部分は容易にすべり変形するが、島の部分は -s.溶解しな
いと変形しないものと考えた。 このモデルはクリープ粒界すべりについて説明す
ることには成功したが、粒界物性を定量 的に説明するには難がある 。 しかしなが
ら、 粒界を不均 質 なものとしてとらえたものであり、その後、多くの粒界モデル
にそれぞれ異 なった形で用いられている 。
また、 Braggら[73Jによって行われた泡モデルの実験 [73J一[75 Jは解析手段の乏
しい時代において大きく貢献した。しかしながら、この泡モデルは 2次元的であ
るということと、静止状態では原子の熱揺動 (Thermal fluctuation)をもたない
という欠点があった。 そのため、熱平衡に近い状態の粒界を観察することが至難
であり、大傾角粒界の構造について実際の粒界は、泡モデルのものよりももっと
規則性の良い原子配列をしていると考えられる 。
その後、転位論 [76 Jー[79 Jの発達により、小傾角粒界は転位の網目から成り立
っていることことが示された。また、大傾角粒界に対しても転位網で説明しよう
と種々の提案 [9][10][80Jー[8 2 Jがなされた。小傾角粒界については転位網として
説明できることは、揺るぎ無い事実と考えられているが、大傾角粒界については
転位芯が重なり合っていて、小傾角粒界のように単純に足すだけでは不十分であ
り、転位芯という不明瞭な部分を解析しなければならないため、規則粒界におい
てもエネルギーの低い状態にならない、などの問題が生じた。そこで、 Friedel
ら[83Jは転位網を考えず、直接粒界の原子配列を考えて、エネルギ一計算を行っ
たが、原子の位置を固定するなどの仮定が問題とされている。原子配列について
は規則配列のみを考慮しても数多くあり、また、実際の結晶粒界では不純物の偏
析など非常に複雑になり、粒界構造の原子配列について不明な点が多かった。
しかしながら、近年は各種顕微鏡の発達により、粒界構造を直接観察できるよ
うになった。例えば、電界イオン顕微鏡 (FIM)によりL:7対応粒界 〈注 3>が観察
され [84J、L:5 <100>ねじり粒界については粒界転位〈らせん転位)の網目が透過
(TEM)観察された [85J[86J。また、超高分解能電子顕微鏡の発達は、金属、半導
体、セラミックスなどの粒界の原子構造を直接明らかにしている [87J一[90J。
これらの結果、現在、異相境界については(1):界面の層が厚くて、両側の結品
構造の影響が及ばない領域となっている場合、 (2):界面の層が薄くて、両側の結
<注 3> 粒界上にある原子が両側の結晶粒の格子点に一致〈共有)したかたち
になっていて、厚さゼロの粒界と定義できる 。 また、 Zの値は、両結晶の格子を
重ね合わせたとき、結晶の格子点に対する一致(対応)する格子点の割合 (l/L:)を
示す。
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品の周期的構造が界面内部の原子の位置を決めてしまっている場合、 (3):母相内
に線上の格子欠陥が並んで網目を形成しているだけで、網目の聞は歪んでいるが、
母相は続いており、いわば、厚みがゼロの界面となっている場合(小傾角粒界な
ど)とに大別できるとされているは 1J。 しかしながら、結品構造の等しい結品粒
界においては上記 (1 )の状態を示すことはほとんどない。
ε A ニ ε B xx xx 
ε A = ε 日zz zz 
( 1 . 2 ) 
γA二 γ B
xz . xz 
ここで、 ε玄玄 Aおよび γ 口 Aは、それぞれ結晶 Aにおける X軸に 垂直 な面に 対す る
1 .2 .2 粒界における変形
X軸方向のひずみおよび Z軸方向のせん断ひずみを表す。
その結果、結晶 Aおよび Bに粒界近傍で弾性ひずみの適合 性 による局所応力が
生 じる [94Jイ98J。例えば、 HookとHirth[94Jー[96Jは、 Fe-3児Siの等軸 〈注 4)お よ
び非等軸双結晶を用いて、詳細に調べた結果、局所応力が主すべり系の活動 に先
立 って粒界近傍において付加的すべりを 生 じさせることを報 告 して いる 。 このよ
うに弾性ひずみの適合性から、粒界近傍で発生する局所応力は 主すべり系やそ の
多結品における粒界が機械的強化特性に及ぼす影響は、大きく分けて次の 2つ
の効果によるとみなされている 。 第 1は、すべりは 一様に発生せず、比較的広い
間隔をおいたすべり面に集中して生じるため、粒界において応力集中が生じ、そ
の反作用ですべり系が妨げられることによる 。 第 2は、おのおの方位の異なる結
品粒が粒界を介して接していて、それぞれの結晶粒が独立して変形できず、互い
に拘束するため、塑性変形が妨げらることによる 。
第 lの粒界における応力集中による強化の効果について、 Hall[92JとPetch[93J
は降伏応力 (σ〉と結品粒の大きさとの聞に次の関係式が成り立つことを実験的に
示 した。
Z 
P 
Crystal A Crystal B 
?
??
????
??
?
?
、
?
?
、
? ??
， ， ?
， ， ?
， ， ?
， ， ?
， ， ?
， ， ?
"ー'， I、、、、、" ， I 、、
"，'， ~g J ~司|、、
〆，、、、、 I I 、
〆 /'l¥、.deJ I 、、
σ=σ。+kd-1/2 ( 1 . 1 ) 
y 
/ 
ここで σ。およびkは結晶粒径に関係しない応力および定数であり、 dは平均粒径
である 。 この式は、 σ。の値が粒内におけるすべり抵抗を、また、 kの値が粒界
の変形に対する障害的な値を示している 。 式O.1)は、一応、 Petch[93Jによって
転位論的に解析されているが、実際の降伏点の挙動を考えると単純すぎる感があ
X 
P 
る。 図 1-1 双結品のすべり系における単位ベクトルの模 式 図
次に、第 2の効果についてみると、 一般に金属は弾性異方性をもっているため、
図 1-1に示す双結品を弾性変形した場合、粒界において結品 A とBの弾性ひず
み成分の間で、弾性ひずみの適合性の条件式O.2)が成り立つ必要がある 。 <注 4> 双結品の成分結品 Aおよび Bにおいて引張または 圧縮の軸方向の方
位が等しいこと。
8 -
他のすべり系 に対して、すべり活動を促進したり、抑制したりする働きをする 。
これ らの結果、弾性的 異方性の大きな金属における塑性変形を考える場合には、
シュミッ ト因子 で決定される 主すべり系や 2次すべり系はもちろん、隣接結晶聞
の弾性 的ひずみの適合性から生じる局所応力による付加的すべりも考慮する必要
が ある 。
一方、塑性変形においては X ， y， z軸方向の伸長および収縮、さらに、これ
ら軸 聞の 3つの角度変化の 6成分により与えられるが、体積一 定の条件により、
独立な成分は 5つである 。 したがって、粒界において割れや粒界すべりが生じな
いな らば、塑性ひずみの適合性
しても、 2次すべり系の間で 満足しない場合 もある 。 また、式 (1. 3)はマクロ的
ひずみに対する関係式であり、すべり帯オー ダーの ミクロ的非適合性が存在 L100 
し、その結果、式 (1. 3)を満足している双結品 においても 粒 界近傍 で付加的 すべ
り系が活動することがある [95 J。
さらに、 一方の成分結 晶の変形が粒界を介して隣接結晶 に伝達される場合の難
易度を表す 量 として、 LivingstonとChalmers[99Jによっ て導入 された応力 伝達係
数 (N i j値 〉がある 。 これは図 1-1に示すように、成分結晶 Aにおいてすべり liri
の単位法線ベクトル eiおよびすべり方向の単位ベクトル giをも っすべり 系 i
の転位が結品粒 界に集積し、 このすべり系のすべり 面 とそのん 向ー に純 せ ん 断応 jJ
Piが作用していると考えて、成分結品 Bにおけるすべり系 j( e J お よび g Jを
E A ε 日xx xx 
ε A 二 ε
zz zz 
γ x z A 一 xz 
日
もつ 〉に作用するせん断応力 Pjは
( 1. 3) 
P. = P . 
] 1 1 ] 
二 Pi((e i・ej)(gi・gj)+(e i・gj)(ej・gi)} (1.5) 
を満足しなければならない。 そのためには 一般に 5つの独立 なすべり系が活動し
なければならない。
また、図 1-1において、もし結 晶 Aがすべり系 iで小さい 量 Siだけせん断する
な らば、このすべりのひずみ成分は Linear-modelでは Siに比例する 。 すべり系
I がすべり面に垂直な単位法線ベクトル eiとすべり方向の単位ベクトル giによ
って定義されるならば、粒界面で 重要な上記の 三つのひずみ成分は
で与えられる 。 ここで種々のベクトルは単位ベクトルである 。 この値 (N， J)が
1.0に近いほどせん断応力 Piは隣接結晶のすべり系に伝達されやすく、したが っ
て、すべりを起こさせやすいとみなせる 。
また、変形の進行にともない、結 晶回転が生じる [103 J。単結晶 における 結晶
の回転について SchmidとBoas[103Jは、 引張軸とすべり方向とのなす角え。が引張
ひずみ εによってえになるときの関係式を次のように表した。
εxx=S i(e i・X)(g i・X)
εz z=S i〈ei・Z)(g i・Z)
、 ， ，
?
? ????
??、
、? ? ? ? ? ?
?
sinA o/sinA 1 + ε ( 1. 6) 
γxz=S.[(e.・X)(g ~ ・ X ) + ( e ~ ・ Z ) ( g i・Z) ] / 2 
1 1 
ひずみあたりの回転の割合 ωは
である 。 ここで Xおよび Zは座標系 (X， Y， Z) に相 当する単位ベクトルであ
る。 塑性変形 によって双結晶の粒界が割れや粒界すべりを起こさないならば、塑
性ひずみの適合性の式 O.3)を満足しなければならない [99]ー[102 ]。 双結晶の両
すべり系の間で式 (1. 3)を満足するような場合、粒界近傍において付加的すべ
り系 の活動が少なくて良い。 しかしながら、両 主すべり系の問で式 (1.3)を満足
ω= LlA/ Llε= tan A ( 1. 7) 
で与えられ、双結品の成分 結 晶聞において結 晶回転の割合に 差 が生 じる場合 (ω A
手 ωB)、ひずみの非適合性が存在する [100][104J。 その 結果、粒界近傍に 局所応
? ?? ?
??
?
?
?
?
?
?
ノ]を It:_じさせる 。 事実、弾 性および塑性ひずみ適合性がともにほぼ満足していな
がら、比かけのシュミット閃子がゼロに近いすべり系が、粒界に沿って活動する
ことが報公さ れている [105[106J。
その他、イメージ U;}J [ 1 0 7 [ 1 1 0 J <注 5>や両成分結晶聞の主すべり系のシュ
ミット 凶 fの値が大きいときに顕著な効果を示す変形にともなう転位壁の形成
111 なども考えられる 。
1 .3 本論文の構成
本論文は全 10章により構成される 。
第 2章では、共通な実験方法および解析方法について述べる 。
結晶粒界近傍に形成する再結晶粒と変形との関係について第 3章、第 4章およ
び第 8章において述べ、第 5章以下において、塑性変形した金属薄膜の杭界が融
点よりも低い温度で融解する現象 (ひずみ誘起粒界予融解 〉について述べる 。
第 3章では、比較的積層欠陥エネルギー (SFE)の低い銅 〈ア ルミニウムの約 1/5)
の双結品における粒界近傍での変形挙動と再結品粒の形成について、光学顕微鏡
から走査型および透過型電子顕微鏡を用い、 ミクロな領域からマクロな領域にわ
たって詳細に調べるとともに、アルミニウム (SFEの高い 〉の結果とも比較 ・検社す
る。
第 4章では、初期の粒界 (成分結晶の方位関係およびマクロな粒界構造 )が等し
い双結晶において、 3種類の異なった引張方向を持つ試料を用いて、塑性変形に
よる活動すべり系の相違が再結品粒形成に及ぼす影響について述べる 。
第 5章では、粒界構造の影響を取り除く目的で、単 一銅双結品から引蛭万向の
異なる引張試料を作製し、粒界予融解に及ぼす活動すべり系の影響について調べ
た。 また、 4章の結果と比較 ・検討し、変形および再結晶と粒界予融解の関連に
ついて述べる 。
第 6章では、塑性変形した銅の双結晶および多結晶の薄膜における粒界子融解
について不純物の影響を調べる 。 また、銅、 7-3黄銅および亜鉛を用いて、融解
と昇華の違いなどについて調べる 。
第 7章では、塑性変形した単 一 の銅双結晶試料から取り出した複数の薄朕試片
に対して、試片の表面を覆う酸化膜を変化させ、粒界子融解に及ぼす酸化膜の影
響について述べる 。
第 8章では、酸化膜が大気中で融点の半分以下の温度 (463K)において酸素と銀
に分解する銀の双結晶試料を用い、酸化膜の影響のない粒界予融解について調べ
る。 また、積層欠陥エネルギーがかなり低し， (ア ルミニウムの約 1/15)銀について
第 5章と同様の手法により、変形および再結晶の関連についても調べ、酸化膜の
<注 5> イメージ応力が変形応力に対してどれだけ影響を及ぼしているかは、
まだ、定量的に求められていない。
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影響のない変形と再結晶および粒界子融解 との関 連について求 め、その結果を銅
双結品の結果 (5章 )と比較 ・検討する 。
第 9章では、アルミニウムおよびニッケ ルの粒界予融解について調べ、銅およ
び銀の粒界予融解現象 (5章および 8章)と 比較検討する 。
第 10章は総括であり、本研究で得ら れた 結果 を要約 した。
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第 2章 実験方法
本章では、以下の章において共通する双結晶材の作製方法、組織観察法および
結晶方位測定法などの実 験方法について記述する 。各章 における特有の実験方法
〈多結晶材および圧延変形など)については、そのつど各章中で述べる。
金属素材はそれぞれ市販の高純度材を用い、純度9ω9.99ω99ma“ss 
日本製織 (株〉からの試供品でで.ある 。
2 . 1 双結晶材の作製
本論文において使用した各種金属の双結晶試料は、まず、所望する結晶方位を
有する種(単)結晶材を作製することから始めた。 各種金属における種結晶および
双結晶の作製方法は同様である。
るつぼの材料は、不純物の汚染を防ぐため高純度(99.99mass見)グラファイトを
使用した。 グラファイ卜るつぼはそれぞれの金属専用のものを作製した。 一例と
して図 2-1に銅の種結晶用るつぼの製作図を示す。
2 5 0 
3 0 3 5 1 5 5 ( 3 0 ) 
一R一Z一¥ c一一+ ← 』
ト¥
∞ ∞ 
'" 
iど ~ ~ R 2 介ノ 午
4-R2 
t = 8 
A自由ハ R2トスル
R6 c-c断面 R6 
B都ハ手仕上ゲトスル
図 2-1 銅種結品用るつぼの製作図
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素材の種結晶化および種結晶を双結晶化する修正 帯溶融法 は、図 2 2にぷす
ような 60 の傾斜を持った移動式電気炉を用い、炉内は中央が最高加熱部 (溶融
帯は約 18 0 mm)、その両端を予熱部および冷却部としたも のであ る。炉の 抵抗
電熱線にはカンタル A線 〈線径 1.6mm、抵抗 (at20OC)0.721Q/m)を用いた。
種結晶用るつぼ内にそれぞれの金属素材を充填した後、るつぼを傾斜 型移動冠
気炉の内側にある石英炉心管内に挿入し、炉心管内部を 一度真 空 引き (lO4Pa)し
た。 その後、大気圧、アルゴン雰囲気中において、機械的衝撃を与えるこ となく
1. 4x 10-5 m/sの速度で炉の最高温度域を移動 (帯 法融法 [1 ] ) し、 種々の h1立を
持つ種結晶を作製した。 最高温度はそれぞれの金属の比重および粘性を考慮し、
融点より約 100K高くした。 その後、炉内で室温まで徐冷した。 作製した 荷結晶
については、それらが期待する結晶方位を有するか否かを X線背面反射法r21に
よって確認した。 所望する種結晶を双結晶用るつぼに挿入し、種結晶と充填素材
の接合部が最高温度域になるように移動炉の位置決めを行った。 炉の移動条件 等
は種結晶作製時と同じ条件で行った。 図 2-3に作製した銅双結晶材の 一例をぶ
す。
得られた双結品の方位は X線法 (背面反射ラウエ法 )によって確認した。 それら
Aト←
図 2-2 傾斜型移動電気炉の模式図
21 
ι 色、，
「J 
20 
10 
，15 
15 
図 2-3 作製した銅双結晶の一例
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の方位はGreningerchartとWulffnetを使ってステレオ投影図として描いた。
ここで、図 1-1に示したように粒界面を x-Z面に置き、 +X方向からみて左側
に成分結晶 A、右側に 成分結品 Bと置き、この試料表面を"おもて面"と呼び、
X方向からみて左側に 成分結晶 B、右側に成分結晶 Aとなる試料表面を"うら
面" と呼よく。
2.2 双結晶の引張変形
作製した双結品材から放電加工により引張試料を切り出し、エメリーペーパー
〈非800および非1000)を用いて平滑な試料を作製した。
塑性変形を施 す前に残留ひずみを除去する目的で、引張試料を大気圧のアルゴ
ン雰囲気中において 423K-3.6ks， 523K-1. 8ks， 623K-3. 6ks， 723K-1. 8ksおよび1073K
-3. 6 ksの 5段階焼鈍を行った。
引張変形によって活動したすべり系の観察を容易にするために、引張試料は変
形前に電解研磨に よ って 293Kで鏡面仕上げした。
電解研磨溶液は試料(材料 )ごとに異 なり、表 2-1に本論文において使用した
金属材料およびそ れらの電解研磨液の成分を 示す。
電解研磨によって試料表面 を鏡面に仕上げた試料を引張試験機(SHIMAZUAG-B) 
によってひずみ速度:1----3x 10-4m/sで中間加工30'"'-'40%の引張ひずみを与えた。
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表 2-1 材料と電解研磨液の関係
試料材質 電解研磨溶液の成分 比率
C u リン酸 蒸留水 2 : 1 
A g シ了ンイヒカリウム: 蒸留水 3 : 50
Al 硝酸 メfJレlJレコー!レ 1 : 2 
Ni 硝酸 メチJv7Jレコール 1 : 2 
Z n リン酸 エfJレ了ルコール 1 : 2 
2.3 変形組織の観察(マクロとミク口組織の関連付け)
マクロな変形組織の観察手段として、変形前後における試料の形状変化を肉眼
によって観察し、光学顕微鏡〈以下、光顕と称す)によって変形マトリックスおよ
び粒界近傍において活動したすべり帯を観察した。 観察したすべり帯からの活動
すべり系の決定は次節に詳述する 。
ミクロな内部変形組織の観察には透過型電子顕微鏡(TE M)を用いた。 TEM
用薄膜試料の作製方法を次に述べる。
引張変形を 与え、光顕観察した変形組織と内部組織を対応させるために、すべ
り帯を観察した試料表面層の粒界近傍の TEM観察用薄膜を作製した。 図 2-4 
に薄膜作製プロセスの模式図を示す。 光顕観察した引張変形試料 (同図 (b))を放
電加工機により二分割する(同図 (c))。 分割された試片をそれぞれ、おもて面お
よび
うら面の表面層を残すためにスライスした内部側からエメリーペーパーによって
機械的に厚さ約 100μmまで研磨し、粒界が中心を通るようにディスクを 打ち抜
いた(同図 (d))。その後、粒界およびその近傍の組織を観察するために Twin-jet
法 (TENUPOL社製〉による電解研磨を施し、粒界近傍に穴を明け、粒界近傍の変形
後(Asdeformed)の内部組織を TE M(HITACHI H-800、加速電圧200kV)を用いて
観察した。 銅における Twin-jet法に用いる電解研磨液の成分を表 2-2に示す。
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活動すべり系の決定2.4 
す単えた場合、30%程度のひずみを f活動したすべり系の決定に際しては、
粒界近傍においては特に、べり系のみの活動というような単純なものは少なく、
そこで、
図 2-5に示すような
付加的すべり系を考慮しなければならない。
例えば、以下に示す事柄を総合的に考慮する必要がある 。
第1.2節で述べたように、
801U1 
( c ) 、 ? ，??????
?
???????
??
???
?
??
( a ) 
変形帯 (キン ク
成分結品 Aおよび
結品方位の相対的変化、
特に、Band of secondary slip)の形成などの確認。
変形前後における試料断面形状の変化、
帯や BSS:'-..省、レ
、』
F 
引張変形によって生じる弾性およBからなる双結晶材に塑性変形を与える場合、
互いに隣接結晶の影響を大きく受けるび塑性ひずみの適合性 〈連続性 )のために、一~Y 
/ 双結晶試料の初期方位から求めたシュミ ッ ト因チ(m値)の みな
I J値 )[3][4Jなどを求める塑性ひずみ適合性 [3][4Jおよび応力伝達係数 (
そこで、。
「?
」
? ??
』
???
??
「?
?
らず、
必要がある [7 ]。
すべり系のもつ刃例えば、変形による試料断面の形状変化については、また、
トルが活動した場合 〈図 2-5の状転位が粒界面に侵入 ・集積するバ ーガースベク
幅が細くなり (同変形による結品の X軸まわりの右回転に伴い、成分結品 A側)、
変形の進行ととも
tも2セ¥B
Y-Z面の表面には右下がりの主すべり帯が形成し、
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〆、，
/ づ/
/ / 
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試料表面層の粒界近傍観察用薄膜の作製プロセスの模式図
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図 2-4 
Twin-jet法による銅の電解研磨液の成分比率表 2-2 
双結晶の引張に伴う形状変化の模式図図 2-5 (283K) 電解研磨溶液の成分
(a):変形前の主すべり系の面とそのハ守-iJ"ースへいクトル
(b):変形後の変形帯の形成
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リン酸:蒸留水:メチル71vJール:7。ロハ。/ー ル:尿素:クゃリセリン
250ml: 2 ml 
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5g ml 50 250ml 500ml: 
に、左下がりの変形帯がひずみ 15%程度で明瞭に形成する。また、側面倒cx-z
面)には X軸に平行な変形帯が形成する。一方、粒界面と平行なバーガースベク
トルをもっすべり系、すなわち、変形とともにらせん転位が粒界に侵入 ・集積す
るすべり系(同図における成分結晶 B)が活動すると、試料は厚みが減少し、 y-
Z面には Y軸に平行な、 x-z面には左下がりのすべり帯が形成し、それに交差
するように、右下がりの変形帯が形成する 。
これらの事柄を総合的に考慮し、光学顕微鏡および SEMの写真をもとに活動
したすべり系を判断した。
さらに、本論文においては TEMによるミクロな内部組織も観察し、転位の絡
みによるセル構造の有無なども考慮して、活動したすべり系の決定を行った。
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2.5 昇温・再結品化および粒界予融解化
バルク材(引張変形を施した厚さ(約4mm)の試 料 〉の焼鈍 ・再結晶化には初期
段階の再結品粒を得るために、小型電気炉を用い、大気中で行 った。 小 型電気炉
は厚さ約 70mmの煉瓦で構成された 120x140x120mmの容積をもち、所定の 温度に保
温すると、試料挿入のための扉開閉 (約 3s)による温度降 Fは約 3s科で|吋復する 。
焼鈍温度および時間は、本実験の目的が初期の再結品粒形成機構について調べ
ることであるために、基本的には 673Kで300sとしたけれども、再結品粒が形成し
ていない場合は、再度、炉内に挿入し、温度についても適宜変化させた。
薄膜試料の再結晶化は、 TEM用加熱ホルダーを用い、変形内部組織を観察し
た同 一視野において、 TEM内で昇温その場観察した。 TEM観察可能な領域の
膜厚は約 1μm以下であるために、高温で保持すると転位が表面から抜けてしま
い再結品粒の形成が困難になることが予測でき、また、加熱源に近く、膜 j事の分
厚い薄膜の円周部から再結品粒が形成した場合、粒成長は非常に早いため、観察
可能な領域にまで成長する 。 このような場合、核形成位置が不明瞭となるので、
高温で保持しないで、所定温度までの昇温時間を焼鈍時間とした。
再結品化した試料は室温まで冷却後、写真撮影した。 一部、粒界予融解のため
に昇温中に写真撮影した。
粒界予融解化は、薄膜試料の再結晶化に用いた TEM用加熱ホルダーを用い、
加熱速度を 2- 3 K/sで 10，000倍の倍率で観察しながら行った。 倍率を決めるこ
とによって粒界予融解開始の確認における誤差を少なくした。
TEM用加熱装置では加熱温度が最高約 1100Kであり、再結晶化に関しては支
障のない温度であるが、第 5章以下で述べる粒界予融解に関する実験においては、
使用金属の融点より低い場合がある 。 例えば、銅の融点は 1356Kであるので融点
の約 80%までしか加熱できない。
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2.6 結晶方位の決定
本研究においては、様々な試料形態およびミクロからマクロの幅広いレベルの
結晶学的情報を得る必要があるので、種々の手法 を用いて結晶方位測定を行った。
最もマクロ的な jj法は、各極双結晶の成分結晶におけ る初期方位を測定するた
めに用いた X線回折による背面反射ラウ工法である 。 測定には理学電機社製 X線
発生装置を用い、 X線管球には陽極がタングステンのものを用いて行った。この
下法における精度は +π/90 rad以内である 。
次に、バルク材において形成した再結品粒についての メゾ・スケール的な方位
測定は、エッチ・ピット法 [8 ]およびエレクトロン・チャネリング・パターン CECP)
法 L9 ]一[ll]CJEOL 833)の二通りの測定方法を使い分けた。 E C P法は 10μm径程
度の領域において、精度が ± π/1800 rad程度と極めて小さいが、数十%以上の
加工組織からは得にくいという欠点を持つ。一 方、エッチ・ピット法は測定誤差
が π/40rad以下と EC P法よりも劣るが、バルク材において広範囲にわたって観
察および測定が可能である 。
さらに、最もミク ロ的な再結晶粒の方位については TEMによる回折ノfターン
法 [1 2 ]および、特に、牒圧の分厚い領域における再結晶粒については菊池パター
ン法 [1 3 ]を用いた。 菊池パターンは E C P法と|司様、精度が 土 π/360 radとかな
り良いが、加工組織からは得られない。一 方、回折パターンに対する入射方位の
感度は Tπ/30 rad程度とかなり低いが、加工組織においても有効である 。
28 
参考文献
[1]木村宏訳:コバレルの金属学(上)，アグネ， (1969)， 244. 
[21松村源太郎訳:カリティ X線回折要論 p ア グネ， (1961)， P.218. 
[3] ]. D. Livingston and B. Chalmers : Acta Met.， 5(1957)， 322. 
[4] J. ]. Hauser and B. Chalmers : Acta Met.， 9(1961)， 802. 
[5]美馬源次郎 p 岡俊博，猪子富久治:日本金属学会誌， 35(1971)，647. 
[6] F. Inoko， K. Akizono却 dG. Mima : ].Crystal Growth， 24/25(1974)， 407. 
[7]猪子富久治:軽金属学会誌， 30(1980)， 512. 
[8]長崎誠三編:金属物理実験室，アグネ， (1964)， 34. 
[9] G. R. Booker， A. M. B. Shaw， M. J. Whelan and P. B. Hirsch : PhiJ. Mag， 16(1967)， 1185. 
[10JE. M. Schulson : ].Sci. Inst.， 2(1967)， 361. 
[l1]C. G. Essen， E.M. Schulson and R. H. Donaghay Nature， 225(1970)， 847. 
[12]坂田茂雄:電子顕微鏡の技術，朝倉， (1982)， 92. 
[13]S. Amelinclα: Solid State Physics， Suppl.， 6(1964)， 109. 
29 
第 3章 銅双結品の粒界近傍における
活動すべり系と再結晶との関係
3 . 1 緒言
第 1章で述べたように、結晶粒界を有する金属材料を塑性変形した後、昇温し
て再結晶化すると、 一・般に、再結品粒は結晶粒界において優先的に形成しやすく
[ I J [24 J、その形成様式は図 3-1 (a)に示すように粒界に沿ってコロニー状に形
成する (再結晶粒 C，. Fは成分結品 Aおよび Bとは異なった方位を持つ〉場合と、
図 3-1 (b)に示すような元の (旧〉粒界の移動による、いわゆる、ひずみ誘起粒界
移動 (SIBM)機構 []J[2H4H7J[10HI1H13Jによる場合に大別できる 。 しかしなが
ら、再結晶粒の粒界における形成機構について系統的に調べた研究は、猪子らの
連の研究 [17J-[24J以外ほとんどない。
G.B. 
Crystal A I Crystal目
(a) (11) rotatlon (bl SIBM mechanism 
mechanlsm 
図 3-1 粒界近傍に形成する再結晶粒の代表的形状の模式図
(a): <111>軸回転機構によるもの
(b) :ひずみ誘起粒界移動 (SIBM)によるもの
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猪子ら [1 7 J一[24Jは、方位制御した双結晶、例えば、引張変形により、両成分
結品において粒界面に平行に 主すべり系の純らせん転位が集積するようなねじり
粒界 [1 7 J一[20 J、また純刃状転位が集積するような傾角粒界 [2リ [23Jを有するア
ルミニウム双結晶、および 一方の成分結晶の方位は主すべりの純らせん転位が、
他方を純刃状転位が粒界面に平行に侵入・集積するような粒界を有する銅双 結晶
[24Jを作製し、引張変形を与えた後再結晶させた。 その結果、粒界に 主 にらせん
転位が侵入・集積した場合はコロニー状の再結晶粒が形成し、それらの方位は 、
に主すべり系の交差面の法線のまわりに変形マトリックスの方位を回転したもの
(<111>軸回転)が多いことなどを報告した [20J。 また、粒界に 主 に刃状転位が侵
入 ・集積し、それによって変形帯が形成した場合は、その変形帯を侵食するよう
に SIBM機構による再結品粒が形成することを報告した [21-24J。 しかしなが
ら、1.2節において述べたように、積層欠陥エネルギーが大きく異なるアルミニ
ウムと銅における変形転位組織は異なり [25 J、その結果、転位の同復・再結晶挙
動が異なることが予測される。実 際、変形履歴は確認されていないが、銅におい
て圧延変形を施した場合、再結晶粒は く112>すべりによ って説明できる双品およ
び多重双晶によるとされている [16H26J。
さらに、猪子らの双結晶を用いた再結品に関する系統的な研究 [1 7 Jー[24Jでは、
光学顕微鏡 (光顕)および走査型電子顕微鏡 (SEM)などを使った比較的巨視的な観
察であり、しかも表面層に形成する再結晶粒の観察が主体である 。 また、その他
の再結晶に関する研究においても、同 一条件下における変形試料を用いたマクロ
からミクロにわたった系統的な研究はほとんどない。
そこで本章では、積層欠陥エネルギ ーが低く、部分転位に拡張しやすい銅の粒
界近傍において活動するすべり系および形成する再結品粒について、 SEMを用
いた組成像や EC Pの解析などを行なうことによるマクロ観察に加えて、試料加
熱装置をもった TEMを用いて転位等の内部組織 (欠陥 )の再配列についてその場
観察を行うことによって、初期再結晶粒の形成の様子を調べる 。 すなわち、同 一
銅双結晶を用いて単軸引張変形を施し、変形履歴を確認しながら、かっ、マクロ
およびミクロな領域にわたって、粒界近傍で活動するすべり系と形成する再結晶
粒の関係を系統的に調べ、粒界近傍における再結晶粒の形成機構について検討す
る。
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3.2 実験方法
純度 99.99mass%の銅双結晶 (No.1および No.2)における成分結晶の方位を図 3-
2にス テ レオ投影表 示 した。 また、 主すべり系のバーガースベクトルの模式図を
3 -3に示 した。
ここで、 P 1 ，._ P 4は 4つのすべり面{111 }の法線を、また、 o1 ，._ D 6は 6
つのすべり方向 く10 >をそれぞれ表す。 例えば、すべり系 P1D1Aというと結品 Aの
すべり面 P 1、すべり方向 D 1のすべり系を意味する 。 また、 D 1は o1の逆方
向である ロ
これら双結 品材から引張変形用双結晶試料 (平行部が40xlOx4mm3) を切り出
し、それらを引張試験機により約 1X lO-3s-1 のひずみ速度で 3x10-1(試料No. 1) 
あるいは 4x10-1(試料 No.2)ひずみまで引張変形した後、試料の表面を光顕を用
いて観察し、活動したすべり系を推定 (第2.4節参照 )した。 その後、マクロスケ
ールな観察法としては従来行われてきたように、その変形試料を バ ルク材のまま
電気炉を用い、焼鈍・再結晶化した。 数百 μmの再結品粒については光顕あるいは
S E Mによるエ ッチ・ ピッ ト像を用い、数 μmオーダーの初期再結晶粒について
は SEMを用いた組成像におけるすべり帯の観察および EC P像から再結晶粒の
方位解析を行うことによって調べた。
一方、 ミクロ的には、マクロおよびミクロを関係付けるために、バルク試片を
取り 去 った試料の 一部分からおもて面およびうら面の表面層の TEM観察用薄膜
試片を作製し、 TEM内で昇温その場観察を行い、粒界における初期段階の再結
晶粒形成について転位などの内部組織をより微視的に、かっ、直接的に調べた。
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A同A /DIA 
D2B 
同BX-ぷD6B，・ 'X Y DPT Dき.ヰA日戸/ ~唆/aD面f期、内
図 3-2 試料 No. 1 (a)およびNo.2 (b)における初期方位のステレオ投影図
(口) ( b)
Y 
X~" !c .， X 
図 3-3 主すべり系のハ、、一力。ース・ヘー?トルの模式図
(a):試料 No. 1 
(b):試料 No.2 (2次すべり系を含む)
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3.3 実験結果
3 .3. 1 引張変形挙動
図 3 2 (a)の初期方位を持つ試料 No.1の成分結晶 Aおよび Bにおける主すべり
系および 主な 2次すべり系のシュミット因子(rn値)を表 3-1に、主なすべり系同
士の聞における応力伝達係数 (N i i値)の大きいものを表 3-2にそれぞれ示す。
この試料の結晶粒界は X軸まわりの傾角成分と Y軸まわりのねじり成分をもっ大
角粒界である 。 結晶 Aはシュミット因子が m= 0.48である主すべり系PIDIAをも
ち、結晶 Bはm=0.47である主すべり系 PIDIBをもっ。 両主すべり系が引張変形の
進行とともに活動すれば、主にらせん転位が上記粒界に集積する 。 シュミット因
子が次に大きいすべり系は結晶 Aおよび Bでそれぞれ P2D3A(m-0.45)およびP2D3
B(rn"'0.45)であるが、これらのすべり系は 一般に単結晶の場合、変形マトリック
ス内では
主すべり系
シュミバ因子
2次すべり系
表 3-1 試料 No.1の主すべり系および
2次すべり系とそのシュミット因子
結晶 A 結晶 B
P 1 D 1 A P 1 D 1 B
o . 48 o . 47 
P2D3A(0.45) P2D3B(0.45) 
シュミバ因子 (m=) P3D4A(0.39) P3D4B(0. 41) 
表 3-2 試料No.1の主なすべり系の聞の応力伝達係数
すべり系 応力伝達係数 すべり系 応力伝達係数
PIDIA-PIDIB o . 8 3 P2D3A-P2D3B o . 7 3 
PIDIA-P2D3B o . 5 7 P3D4A-PIDIB o . 7 9 
PIDIA-P3D4B o . 9 1 P3D4A-P2D3B o . 47 
P2D3A-PIDIB o . 59 P3D4A-P3D4B o . 4 7 
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ほとんど活動しない。 もし活動するならば、ひずみの大きい段階で形成される変
形帯内部で主に活動し、変形帯内部の結晶方位を変形マトリ ックスの方位と逆|口
転させる働きをする 。
試料 No.1の30%引張変形後のおもて面およびうら面における粒界近傍、 結 晶 A
および Bの活動すべり帯および変形帯の形成の様子を光顕写真により凶 3 4に
示した。 試料表面に現れるすべり帯からの判断では、両成分結晶ともに 1:すべり
系の活動が活動したとみなされる 。 また、シュミット附子、応力伝達係数 N ，i値
および実際に観察されたすべり帯および変形帯の様子により活動すべり系を推測
すると、おもて面においては、結晶 Aの粒界近傍は顕著な変形帯は観察されない
Front 
O，2m 
Crystal B 
、~
、一・ . 
、人
" 
↓G.B 
~ ;Crystal A〆必
d 竺メ多? _， 
.T~ -、 (t<，;<I./ -_.~....~ ..・_- l'唱
J宇- ...~抽/. ~・__，-
図 3-4 試料No.1における 30出引張変形後の活動すべり帯
(上段:おもて面、下段:うら面 )
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である P印刷およびP3D4Bである。両主すべり系が活動すれば刃状成分の大きい転
位が粒界に集積する。しかしながら、両結晶とも 2次すべり系 (P2D2Aおよび P2Dl
B)が、共に m-0.49と主すべり系のそれに近いことから、この双結晶試料におい
ては多重すべりが生じることが予測される。
図 3-5に40%引張変形後の双結晶試料 No.2のおもて面およびうら面の 粒 界近
傍における活動すべり帯および変形帯の形成などの光顕写真を示す。 おもて出に
おいては、結晶 Aの粒界近傍は顕著な変形帯の形成が見られるので、刃状成分の
多い 二次すべり系 P3D4A(m=0.35)の活動があったものと判断される 。 これに対し
て、うら面においては、変形帯はほとんど観察されず結晶 Aおよび Bともにそれ
ぞれらせん成分をもっ 二次すべり系 P2D2AおよびP2DIB(この 2つのすべり系にお
ける N i j値は O.87と大きしリが主として活動しており、おもて面とはすべり系の
活動が特に粒界近傍において異なっていた。 このことは引提変形後の試験片の断
面形状の変化(粒界にらせん転位が集積すると試験片の幅が減少し、ガ状転位が
集積すると厚さが減少する、図 2-3参照)からも判断できる 。 この現象はアルミニ
ウムにおいても観察され [20]、理論的にも示唆されている [27J。
図 3-5 試料No.2における 40%引張変形後の活動すべり帯
(a):おもて面、 (b):うら面
のでらせん成分の多い主すべり系 PID1Aおよび P3D4A(m=0.39であり、結晶 Bの主
すべり系 PIDIsとのf'，;i J値 (-0.79)が大きい)の 二重すべりが主体であることが考
えられる 。 また、結品 Bの粒界近傍はかなりの変形帯の形成が観察されるので、
ιに刃状成分の多い共面すべり系P3D4B(m=0.41)が活動したと判断できる 。 この
すべり系は隣接結品の主すべり系 P1D1Aとの応力伝達係数が非常に大きいため、
粒界近傍において顕著に活動したとみなせる 。 粒界から離れた所において、主に
りせん成分からなる主すべり系 PIDIBが活動していると判断できる。 方、うら
面では結品目側では主すべり系PID1Bの活動に加えて、 て次すべり系 P3D4Bの活動
が顕著である 口 結品 A側においては粒界近傍で主すべり系 P1DIAが活動し、粒界
から離れたところでは刃状成分の大きいすべり系P3D4Aが活動したとみなされる 。
次に、試料No.2 (図 3-2(b))の結晶粒界は X軸まわりの傾角と Z軸まわりの
傾角をもっ傾角粒界 (P2軸まわりに π/9rad) である 。 この試料の成分結晶 Aお
よび Bにおける主すべり系および主な 2次すべり系のシュミット因子 (m値)を表
3 -3に、主なすべり系の閣の応力伝達係数 (N1 j値)の大きいものを表 3-4にそ
れぞれ不す。 こ両成分結品における主すべり系は、ともにシュミット因子 m-O. 5 
表 3-3 試料No.2の主すべり系および 2次すべり系とそのシュミット因子
結晶 A 結晶 B
主すべり系 P 1 0 6 A P 3 0 4 B 
シパット因子 o . 5 0 o . 50 
2次すべり系 P 2 0 2 A P 2 D 1 B 
ジュミ 7卜因子 o . 4 9 o . 4 9 
表 3-4 試料No.2の主なすべり系の聞の応力伝達係数
すべり系
PID6A-P2D 1 B 
Pl D6A-P3D4B 
P2D2A-P2DIB 
P2D2A-P3D4B 
応力伝達係数
o . 2 2 
-o . 4 1 
o . 8 7 
o . 5 3 
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3.3.2 マクロ的再結晶挙動
試料No.]においておもて面の粒界近傍の結品 B側に変形帯が形成していた部
分から バルク試片 (!OxlOX4mmつ を切り出し、 633Kで765sの焼鈍を施した後、
らに 663Kで300sの焼鈍を行った。 その試片を電解研磨し、おもて面の粒界近傍
の光顕 写真 を撮り、その模式図を加えて図 3-6に示した。 図 3-6 (b)により旧
粒非 (一点 鎖線 )に隣接して結晶 B側にジグザグの折れ線で固まれた多くの 三角
O.G.B↓ 
Crvstal 
マA
O.4mm 』一一_，
週堅
# 
. 
crygGl 
一一一一 Original
G.8. 
Thicknes 5 I mlT 
Annealed ot 
6.33K-765 S 
663K-300S 
図 3-6 試料No.1の焼鈍後 (633K-765s)t(663K-300s)の光顕写真
および粒界近傍の模式図
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形状の領域が形成されていることがわかる 。 また、それらの 三角形状領域の結品
B内にコロニー状に小さな領域(粒〉が散在しているのが観察される 。 図 3 6 
(b)の円で囲んだ部分の SE Mによる組成像を図 3-7 (a)に示し、その中の領域
A、A'"， Bおよび Cの EC P像を図 3 7 (b)に示した。 これらの EC P像より解
析した領域 A、 A'および Cの <111 >極点図を図 3-8に示した。 図 3 8より領域
A'の方位は領域 A(結晶 Aの変形マトリックス )の方位とほとんど同じであるこ
とがわかる 。 また、領域 Aおよび領域 B(結品 Bの変形マトリックス )の EC P像
は共にパターンが全体的にぼやけており、残留ひずみがあることを示しており、
まだこれらの部分は再結晶されていないことがわかる 。 これに対して、領域 A'の
E C P像は鮮明なパターンを示し、ほとんど残留ひずみがなく、すでに再結品が
完了していると見なされる。このように、旧粒界は元の位置に亜粒界を残し、結
晶 B側(主に刃状転位が粒界に対して平行に侵入・集積し、マクロ的に変形帯が
形成した結 l品〉へと移動・侵入することによってその後方の領域 A'に再結品粒
を形成している 。 このように、その他の 三角形状の領域も結晶 Aと類似した万位
。)
Oriainal 
ヲ NewG. B G.B.I 、
CrystσI.~ _C立さ01 B 
ふ長rI 
，・
Qg虫色
4ら
A 
図 3-7 図3-6における O印の領域の組成像(a)および EC P像(b)
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と鮮明な EC P像をもつことから旧粒界が移動・侵入することにより形成した再
結晶牧、すなわち、ひずみ誘起粒界移動 (SIBM)機構によって形成した再結品粒で
あることがわかった。
また、領域 Cの E C P像はパターンが鮮明で再結晶していることが確認できる
が、この領域の結品方位は図 3-8に示したように、変形マトリックス Aおよび
領域 A'のP2軸まわりに π/3rad(600 )回転した方位であることがわかる。すな
わち、再結晶領域 A'と双晶関係にある 。
Annealed at U_Tenslle dlrectlon) < 1) (633K-765s) Reglon A ど三H663K-300s) Reglon A' 。
P2A'V本 てglonC • 
P3AB 
• 
x. • 
gP4A ) 
匂piA / 
図 3-8 図3-7における領域 A"'Dの (1 1 )極点図
次に、試料No.2の粒界を含むバルク試片を切り出して、 (623K-420s)十(653K-
300s)+(663K-600ト300s)の条件で焼鈍した後のおもて面およびうら面の SE M 
による組成像の写真を図 3-9 (a)および (b)に示した。前節で述べたように、こ
の試料 (No.2)のおもて面とうら面において活動したすべり系は大きく異なった。
その結果、形成した再結晶粒の形状も大きく異なった。すべり帯の観察において
結晶 A側に著しく変形帯が形成したおもて面では図 3-9 (a)に示したように、 直
線的であった旧粒界が結晶 A側へ移動・侵入し三角形状の領域が多数変形帯 (D.B. ) 
に沿って生成した。 この領域の方位は、試料No.1の場合と同様、変形マトリッ
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クスの方位に等しい S1 B M機構によって形成された再結晶粒であることがわか
った。 これに対して、主にらせん転位が粒界へ侵入 ・集積したうら耐の SEMに
よる組成像は図 3-9 (b)に示したように粒界に沿ってコロニー状に結品 Aおよび
Bの方位と異なった多角形状の再結晶粒が多数観察された。 それらの方位の多く
は変形マトリックス Aまたは Bを{111 }面のいずれかの法線のまわりに|吋転して
':よtV弓;F匂手iぷPt持Uきiたahp2・法τ丸!:・ふ、?JJと宇¥-ア・おVhヌEvZJ‘Z 7，21‘・r日E目
;選
ゐ《
二.
02mm 
~ :;;r 晶、・h寸電~里語道量制圏直宮廷:刊当
Fron↑ 
( a ) 
Crystal 8 G Crys↑G 
咽島
fえ4
可予'，;、 • 
0.1 mm 
8ack 
( b ) 
図 3-9 試料No.2の焼鈍後 (623K-420s)+(653K-300s)十(663K-300s)の
SEM写真 (a) :おもて面、 (b):うら面
3.3.3 ミク口的再結晶挙動
双結晶試料No.2(40出ヲ|張変形後)のおもて面側の表面層から TEM用薄膜を作
製し、 TEM内で粒界近傍の変形後の内部ミクロ組織およびその同 一視野におけ
る(673K-420s)+(713K-2700s)の条件で昇温その場観察したミクロ組織をそれぞれ
図 3-lO(a)および(b)に示した。 変形後の組織(図 3-10(a))において、粒界を挟
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状成分の多い 転位が顕著に 村ー 界特に、んだ両結晶側でセル組織が観察される。
がりに 帯 状のセルが 顕著左へ侵入・集積したとみなされる 結 品 A側において、
9 (a))にマクロ観察 〈図 3-5あるいは似I3 この帯状セルは、に発達している 。???
光顕観 察 におまた、おいて成分結晶 A側に多数形成している変形帯 に対応する 。
? ? ?
? ? ?
???
』?
TEM観察を行うとかなり小刻みにウェーブしている こ
10(b))の粒界はさらに大きく ウ ェーこの試片の昇温後 (図 3
直線な粒界が、
また、とがわかる 。
いては
ブしたようである 。
間関に粒界の模式阿1 1に示した。図 3-lO(b)における丸印の拡大写真を関 3
(再結転位の少ない 三角形状の 領 域結品 A側へ旧粒界が移動して、
を多く形成していることがわかる 。
Crys↑al A 
4fJm 
も示したが、
晶粒 〉一い-，'¥一 、
lJ_一 九ノー 『ー、
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図3-10(b)における白丸領域の拡大図および粒界の模式図
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図 3-11 
試料 No.2の粒界近傍の TEM写真
(b):焼鈍後 (673K-420s)t(713K-2700s)
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図 3-10 
(a):変形後、
さらに、凶 3 1における丸印部の拡大像を図 3-1 2に示す。 領域 A、 B、 B'
およびじの is[-[11]折パ ターンを解析し、 <1 1>制!のみの極図を図 3-13に示す。 そ
の結 果、領域日 (変形マトリックス B) と領域 B'の方位はほとんど同じである
こと がわかる 。 すなわち、領域 B'は S 1 B M機構による再結晶粒である 。 領域
c (トI}結品粒 〉のブj位は、変形マトリックス B(B' )の方位をほぼPIB軸のまわりに
π 3 r a d ( 6 0  ) [r:l転した )j"牧であり、再結晶粒 B'と双品関係にあることが わか
る また、再結品村:Cと B'とのあいだの直線的な粒界は互いに共通な{1 1 1 }面を
もっていることがわかった。
このように、積層欠陥エネルギーのかなり低い (7ルミニウムに 比べて1/5程度)銅
においては SIB:'vf機構による再結品粒の成長段階に双晶を形成することが、マ
クロおよび ミクロな領域の観察においても生じた。
( Iψ0> 
図 3-12 図3-11(b)のO印領域の拡大図
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(673K-420s) 
+(713K -2700s) 
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P4B • 
• 
ヤ可P2B
P芝A
Region A 
Region B 
Region C 
図 3 13 図312における領域 A-----Cの)j杭関係
ム
A 
• 
方、バルク材ではらせん成分の多い転位が侵入・集積し、旧粒界に沿って変
形マトリックスの方位と <1 1> 軸回転した方位を持つ再結品粒が形成した く ~I 3 
9 (b)参照)試料 No.2において、うら面表面層の粒界を含む薄膜を TEM内で昇
混その場観 察すると、粒界に沿 って再結品粒の形成が生じるよりも低い温度 (融
点の約1/2)で粒界部が融解(予融解現象 [28]) した [29][30J。
図 3-14は試料No.2のおもて面側 (a)およびうら面側 (b)の表面屑の薄膜試片に
おける粒界予融解の様子(低倍率写真 )を示す。 おもて l国において 813Kにおいて膜
厚の分厚い領域の粒界は予融解が生じ く注 1>、うら面においては 643Kという非常
<注 1> 膜厚 lμm以下の内部組織の観察できる領域において、長時間電子
線を照射し、組織観察を行った粒界近傍は、粒界予融解が生じにくくなる 。 図3
10に示す薄膜は 673Kおよび713K(O.53T M)で長時間焼鈍し、回復 ・再結品が生じた
ため、その後、さらに昇温しても粒界予融解は生じなかったが、おもて面の表面
層から作製した薄膜試料においては再現性良く 810Kで牧界予融解が生じた。
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に低い潟度で粒界子融解 が生 じた。 そのため、うら面の粒界近傍における TEM
内での再結晶の 初期段階 の観察はでき なか った。
このように、同 一試料に おいて も塑性変形を与えると試料表面層 〈おもて面お
よびうら面 〉で の粒界予融解混 度が約 150Kほど異 なった。 しかしながら、同じ表
面届から取 り出した 薄膜試 片 においては粒界予融解温度に 差 が認められない。 こ
のことは、も との粒界が 同じ で も変形にともな って活動するすべり系が粒界予融
解剖象に影響 を及ぼ して い る可能性をほのめかす。
この粒界予融解現象 については 第 5章以下で 詳 しく述べる 。
Fron↑ Back 
L岨園町間四」
図 3-14 同一変 形試料のおもて 面 (a)およびうら面 (b)側表面層の粒界に
おける予融解調 度 の違 い (a):0.60TM， (b):0.17TM 
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3.4 考察
前節で述べたように、マクロスケール (凶 3-7 )におい て 旧粒界 に隣接した そ
角形状の領域は S 1 B M機構によって形成された再結品粒 である ことがわかっ た。
また、 三角形状の再結晶粒の 2つの短辺のうち 右 上がりのものは変形 帯 に沿 い、
右下がりのものは再結 晶粒 A・の P3面の軌跡に 沿 っているよう で ある 。さら に、
SIBM機構による再結品粒は多くの亜結晶粒から成り 立 っており、旧 粒界 に接
した部分では粒径が約 5'"10μmの小さな亜 結 晶粒であり、前節に 示 した ミク ロな
TEM写真 (図 3-12)でも再確認できるように、 S 1 B Mのスタ ー 卜は亜結晶 粒
のオーダーで生じることがわかった。
このように、 ミクロな TEMによるその場観察の結果においても、肉眼、光顕
および SEMによるマクロ観察と同様に刃状成分の多い転位が侵入 ・集積した粒
界では、集積した結晶側へ SIBM機構による再結晶粒が発生 した。 また、銅 の
場合は S 1 B Mの進行とともに多くの双 品が生 じるという 結果も得た。
ここで、試料 No.2の変形後 (焼鈍前 )の内部組織の拡大 写真 を図 3-] 5に示す。
図 3-10(b)および図 3-11の再結晶粒が生じた場所は、区I3 -11および図 3-15に
図 3-15 焼鈍前 (図3-10(a))の粒界近傍の拡大図
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見られるように変形時にすでに転位の少ない領域 (粒界に沿う結晶 A側の白く見
える部分 )が 0.3"'0.4μmと幅は僅かであるが形成さ れて、粒界がウェーブして
いる 。 このように、旧粒界が結晶 A側へすでに移動 しているとみなされる領域が
存在することがわかった。 このことは、旧粒界近傍 において変形による 転位聞の
配列が生じている可能性を示 している 。 また、これらウェーブした粒界が昇温に
より、移動し、その新 しい粒界は結晶 Aの{1 1 }聞の 軌跡とみなせる 直線 的な部
3.5 結言
分が多い 。
これらの結果から、 SIBMによる再結品粒の形成機構について考察してみる 。
図 3 16に S1 B M機構による再結晶粒の形成過程の模式図を示す。 傾角粒界 (傾
角成分をもっ粒界でも可能)をも っ双結晶において引張変形によって刃状成分の
多い転位が粒界に侵入 ・集積する結晶 A側に変形帯が形成 したとする (同図 (a))。
この双結晶を加熱すると、変形帯が粒界と鋭角に交 わ った領域において、 旧粒界
(変形で刃状転位が侵入して角度が変 化し ている)が粒界移動 を生じ、転位の非常
に少ない ムPQR領域すなわち再結品領域(B')が形成する(同図 (b))oPR面にも 一般
に亜粒界が残り、面PQおよびQRの粒界は{1 1 } [面をとりやすいことがわかる 。 こ
のような機構で S 1 B Mによる再結晶粒が形成すると考えられる 。
積層欠陥エネルギーが低く、部分転位に拡張しやすい銅の結晶粒界における再
結晶について調べるため、多重すべりの生じ易い、既知方位を 有する 9.99mass% 
の銅双結晶を修正帯溶融法で作製し、引張変形を与えた後、再結晶化を行 った。
粒界近傍において形成する再結品粒について、試料加熱装置をもった TEMを用
いて内部組織のその場観察を行った。 また、同 一変形双結晶試料を用い、 SEM
による組成像や EC Pの解析などを行い、マクロからミクロの 一連の観察を行っ
て、再結晶粒の形成機構について検討した。 その結果、次の結 言 を得た。
( 1 ) 純刃状転位が粒界に主に侵入・集積した場合と同様、刃状成分の多い
転位が粒界へ侵入・集積し、変形帯を形成する場合は、マクロな光顕および SE 
M観察、さらに、 ミクロな TEM観察のいづれにおいても、同様に変形帯が形成
した結晶側へひずみ誘起粒界移動(SIBM)による再結晶粒が生じる 。
( 2 ) らせん成分の多い転位が侵入 ・集積する場合も、従来 (純らせん転位 )
の結果と同様にマクロスケールにおいて旧粒界に沿って く111>軸回転機構の再結
(a) Original tilt boundary 
、 、 ， ，
?
??， ，?、 、 Original tilt boundary 
Crystal A Crystal B Crystal A Crystal B 
晶粒が形成する。
( 3 ) 積層欠陥エネルギーのかなり低い銅双結晶においては再結品粒成長
(粒界の移動)の際、頻繁に双晶が発生する。
( 4 ) 刃状成分の多い転位が粒界へ侵入・集積する場合、 ミクロな内部組織
においてセル壁の形成がみられ、粒界は波状、または、階段状になる 。 再結晶粒
はそのセル壁を侵食するように S 1 B M機構による再結晶粒が形成する 。
( 5 ) 主 にらせん転位が集積した粒界では、 ミクロな TEM観察において再
結品化の昇温中、融点の約 1/2という非常に低い温度(再結晶粒の形成前 )におい
L1 PQR(B' region): 
Recrystallied 
grain formed 
due to SIBM 
て融解 (予融解 )が生じた。
( 6 ) 多重すべりを生じる双結晶の粒界においても顕著に活動したすべり系
の転位の種類や活動量の判断により再結品粒形成機構が予測できる 。
( 7 ) 粒界に形成した再結晶粒から活動すべり系が推測できる可能性がある 。
図 3-16 ひずみ誘起粒界移動 (SIBM)機構による再結晶粒形成過程の模式図
48 
参考文献
[1] P. A. Beck組 dR. Speny : J.Appl. Phys.， 21(1950)， 420. 
[2] P. A. Beck : Phi1. Mag.， 3 (1954)， 245. 
[3] R. A. Vandermeer組 dP. Gorden : Trans. Met. Soc. ATh1E， 215(1959)， 577. 
[4] J. E. Bailey and P. B. Hirsch ， Proc. Roy. Soc. 267 A(1962)11. 
[5] R. H. G∞denow : Trans. ASM， 59 (1966)， 804. 
[6]長島晋ー:集合組織，金属学新書， (1966)， 56. 
[7] W. B. Hutchinson : Metal Science， 8 (1974)， 185. 
[8] K. Lucke : Cand. Met. Quarterly，日 (1974)，261. 
[9] F. Haessner and H. D. Holzer : Acta Met.， 22(1974)， 695. 
[10] S. P. Bellier and R. D. Doherty : Acta Met.， 25(1977)， 521. 
[11] Y. Inokuti姐 dR. D. Dohe町:Acta Met.， 26(1978)， 61. 
[12J F. Haessner : Recrystallization of Metallic Materials， ed. F. Haessner， Dr. Rieder Ver1ag Gmbh， 
Stuttgart， (1978)， 1.
[13] R. D. Doherty : ibid.， 23. 
[14]阿部光延，小田康二， 林 征夫，速水哲博:日本金属学会誌， 44(1980)， 84. 
[15]松尾宗次，加藤弘，伊藤邦夫，小久保一郎，稲垣祐輔，長島普ー;金属学会
セミナーテキスト集合組織，日本金属学会， (1981)， 33. 
[16] H. W. F. Heller， C.A. Verbraak and B. H. Kolster : Acta Met.， 32(1984)， 1395. 
[17] F. Inoko姐 dT. Fujita : Trans. JIM， 27(1986)， 435. 
[18] F. Inoko : Proc. 7th RISO Inter. Symp.， RoskiJde， (1986)，373. 
日9]F. Inoko姐 dG. Mi皿a: Scripta Met.， 21(1987)， 1039. 
[20] F. Inoko， T. F町ita姐 dK. Akizono : Script Met.， 21(1987)，日99.
[21] F. Inoko， M. Kobayashi姐 dS. Kawaguchi : Scripta Met.， 21(1987)， 1405. 
[22] F. Inoko and M. Kobayashi : Proc. Inte巾ceScience， Symp.，勾kePlacid， (1987)， c5-605. 
[23]猪子富久治，小林実，川口史朗:日本金属学会誌， 51(1987)， 1108. 
[24]猪子富久治，小林実，瀬島淳，巽宏平，飯井政博:日本金属学会誌， 52(1988)， 
1169. 
-50 
[25]猪子富久治:日本金属学会会報， 33(1994)， 1505. 
[26] A. Berger， P.-J. WiJbrandt， F.Emst， U. Klement and P. Haasen : Progrcss 
in MateriaJs Science， 32(1988)， 1.
[27]有光隆:大阪大学博士学位論文， (1989)， 1.
[28] A. R.Ubbelohde : The Molten State of Matter， John Wiley & Sons， (1978)，309. 
[29]猪子富久治，田上稔，吉川貴上 ;日本金属学会誌， 54(1990)， 493. 
[30] F. Inoko T. Hama， M. Tagami and T. Yoshikawa : Ultramicroscopy， 39(1991)， 118. 
51 
第 4章
4 . 1
同一旧粒界をもち引張方 向の異なる
銅双結品における活動 すべり系と
再結晶粒の形成との関係
緒言
ノド辛:で-は粒界構造の等しい粒界面を持つ銅双結品の杓.界における再結品粒形成
に及 ぼす活動すべり系の影響について述べる 。
第 3i殺に おいて双結晶の粒界に刃状成分の多い転位が侵入 ・集積し、変形 帯が
形成するとその変形帯に沿ってひずみ誘起粒界移動 (SIBM)機構による再結晶粒が、
バル ク試料および薄膜試料ともに形成することがわかった。 これは、猪子らによ
る傾角粒界 LI][2Jを有する双結品の結果と 一致する 。 また、 3章においてらせん
転位が粒界へ侵入・集積した場合、変形マトリックスの <111 >軸回転した方位を持
つ 再結 晶粒が形成した。 そして、猪子らはねじり粒界 [3 ]ー[5 ]を有する双結晶に
おいて、 30%付近の引張変形を与え、その後、焼鈍 ・再結晶化を施すと、変形マ
トリ ック スの 4つの く11 1 >軸のいずれかの軸で回転した方位を持つ く11 )軸回転機
構による再結晶粒が多く形成したことを報告している 。
|二述の研究では活動すべり系の変化に加えて、元の粒界の構造も異なる試料を
}甘いているので、これらの結果からだけでは、粒界近傍において形成する再結晶
粒が、ノもの粒界、すなわち変形前の粒界の構造に依存するのか、変形によって活
動するすべり系の種類と 量 によるのか、両者の影響を明瞭に区別できないところ
があった。
そこで、本章 では粒界における再結品粒の形成について、活動すべり系の影響
について検討するために、単 」の既知方位の大きな銅双結晶(同じ粒界構造およ
び成分結品を持つ )から、引張方向が異なる 3種類の双結品引張試料を作製 し、 こ
れらの試料にそれぞれ30%の引張ひずみを与え、活動すべり系の種類と量 を変化
させた。 その後、それらの試料を同 一条件で再結品化することで、同じ元の粒界
構造 (少なくとも 巨視的には )の粒界において、すべり活動の相違によってどの
ように再結品粒の形成が変わるかについて調べた。
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4.2 実験方法
傾斜型移動電気炉によって、平板状 ( 80 て 200 て ~mm 3) の 大きな純度 99 . 99 mass九
の銅双結晶を作製した。 図 4 1において破線でぶす ように 単一の銅 双桔 I枯材をY
Z平面に平行に分割し、前方側を本章の実験に用い、 後万側を第 5車で述べる子
融解に関する実験に用いた。 この双結品から引張万向 (T.D. )が粒界面 (XZ、1'=rui ') 
に対して平行 (試料 GB P)、垂直 (GB-N)および πI3 rad傾いた (GB T)8椅類の
引張試料 〈平行部 14て 8x1.3mm)を放電加 工機により切り出し、 il:1解研磨 L研磨被:
30 %燐酸水溶液 )をして引張試験に供した。 これ ら 3穐類の引張試料 にそれ ぞれ
5 %の引張ひずみ (ひずみ速度2.0xIO-4s-L)を与え、 f世界近傍において活動 した
すべり帯を光顕により観察した。 その後、さらに、合計30犯の引仮ひずみをそれ
ぞれの試料に与え、粒界近傍において活動したすべり帯を再び光顕によ って観 察
し、変形の増加 (5 %から 30% )における活動すべり惜の変化を調べた口 その後、
これら 3種類の試料をそれぞれ同 一条件 C673K240s)で焼鈍した口 焼鈍後、 腐 食
(王水 〉によって{100 }面のエ ッチピットを形成させ、 SEMを用いて初期l段階 の
再結晶粒の万位を求めるとともに、それらの形成の仕方および形状に つ いて も調
べた。
図 4-1 同一粒界をもち引張方向の異なる 3種類の引張試料の模式図
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IJ I 1長万向の異なる 3種類の銅双結品試料の初期方位を図 4-2に示す。 この双
結品における成分結晶 AとBとの方位関係は X-y平面に対 してほぼ鏡面対称の関
係にあり、 3軸方向 (X，y， z軸)は互いにそれぞれ等しい方位となる。引張方 向は、
試料GB Pが Z軸方向であり、すなわち、粒界面に平行であり、試料GB Nが Y軸
Ji向(粒界面に垂直 〉、試料GB Tが Z軸より π/3 rad傾いた方向である 。 それゆ
え、 3種類の試料は弾性変形内は異方性が少ないが、塑性変形域においては顕著
な異方性が期待できるという特徴を持っている。 それぞれの試料における成分結
品の主すべり系のパーガースベクトルの模式図を図 4-3に示す。 これにより、
3種類の試料における主すべり系のすべり面および(または)すべり方向がそれぞ
れ異なった関係を有していることがわかる。例えば、試料 GB-P C図4-3Ca))の主
すべり系は PIDIAおよびPIDIBであり、それぞれ主すべり系が活動すると両成分結
品ともに粒界へはらせん成分の多い転位が粒界面に平行に、粒界面上でほぼ π/
2 radに交差しながら侵入・集積し合う。そして、主 すべり系同士の N I i値は大
きく、塑性的ひずみの適合性も良い双結晶ではあるが、両主 すべり系の活動によ
って塑性変形が進行すると、粒界面にほぼ垂直な軸の回りに両成分結晶が互いに
逆回転し、新しいねじり成分が粒界に加わる(ねじり角は減少する)ようになる 。
その結果、粒界におもて面とうら面で異なる局所応力が発生するタイプの双結品
である 。 しかしながら、試料GB-N (同図 (b))は主すべり系 (P2D2AおよびP4D6B)が
活動すると両成分結品とも混合転位が粒界へ侵入 ・集積し、さらに、試料 GB-T 
(同図 (c))では主すべり系 (P4D4AおよびP4D5B)の活動により、結晶 A側は P4面ヒ
でメj状成分の多い転位が、結品 B側はP4面上でらせん成分の多い転位が粒界面に
平行に侵入・集積する試料となる。
これら 3種類の試料の成分結品 Aおよび Bにおける主すべり系および主 な 2次
すべり系のシュミット因子 (m値 )を表 4-1にそれぞれ示す。 試料GB-Pの結品 B
および試料GB Tの結晶 Aにおいては主すべり系の次にシュミッ ト因子の大きい
‘048 t;l3A 
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図 4-2 双結品試料の初期方位を示したステレオ投影間
( a ) ? ?? ?、
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図 4-3 3種類の引張試料における主すべり系のハゃ-tJ"ー スヘー ハルの模式図
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表<1 13種類の 引張試料における 主す べり系および
2次すべり系とそのシュミット因子
? ???
?
?
??
?、
?
試料 G B -P G B -N G B -T 
l企士ロ 日目日 A B A B A B 
主すべり系と PIDIA PIDIB P2D2A P4D6B P4D4A P4D5B 
シュミ川因子 O. 50 O. 50 O. 48 O. 47 O. 44 O. 48 
二 次すべり系 P3D3A P3D5B P4D5A P2D3B PID2A P2DIB 
O. 46 O. 49 O. 39 O. 39 O. 43 0.44 
と ーーーーーーー『ー 『骨ーーーーーーー ー ーーーーーーーー ーーーーーーーーー 司帽『申司『ー・・ ーー 一ーーー・ーー申』ー
P2D4A P4D4B P3D6A P3D2B P3D6A 
シュミバ因子 O. 39 O. 33 O. 38 O. 34 O. 38 
Strain 
of 0.05 
Front 
2次すべり系 (GB-PのP3D5BおよびGB-TのPID2A)のシュミット因子がそれぞれの
、すべり系の値とほとんど等しいために、双 結晶の場合、粒界近傍にお いては隣
接結晶粒の影響(塑性ひずみの適合性や局所応力の発生 [6][7Jなど )[8][9Jによっ
て変形 初期 においても粒界近傍では主すべり系よりも 2次すべり系の方が顕著に
活動する可能性が ある 。
図 4-4にこれら 3種類の試 料の 5%引張変形後のおもて l百(上段 )およびうら
面〈下段)の粒界近傍における活動す べり帯の光顕写真 を示す。 試料GB-Pのおも
て面 (同図 (a)上段 〉においては両成分結晶ともマトリックス全域にわたって主す
べり系PIDIA(m=0.50)およびPIDIB(m，0.50)が顕著に活動したとみなせる 。 しかし、
結品 A側の PIDIAのすべり帯は粒 界まではあまり達せず、粒界の極めて近傍では
隣接結晶 Bの主すべり系との N i J値が大きい (Ni J =0. 78)P2D4Aの活動があったと
判断できる。一方、試料GB Pのうら面 〈同図 (a)下段〉においては主すべり系PIDl
AおよびPIDIBが粒界近傍からマトリックスにかけて主に活動し、さらに、両成分
結品 とも隣接 結晶の主 すべり系との N 1 j値が大きい 2次すべり系 P2D4A(PIDIBと
のN 1 j 二O.78)およびP4D4B(PIDIAとの N.J-0.83)がそれぞれ粒界近傍で活動した
とみなされる 。
Back 
O.2mm 
(C)T~ G8-T 
G B. 
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図 4-4 5出引張変形後の活動すべり帯の光顕写真(上段:おもて面、下段:うら面 〉
(a)試料GB-P、 (b)試料GB-N、 (c)試料GB-T 
次に、試料GB-Nのおもて面(図 4-4 (b)上段 ))において結晶 A側では 主すべり
系P2D2A(m=0.48)がほぼ全域にわたって均 一 に活動し、粒界から少し離れて 2次
すべり系 P3D6A(m=0.38)が、さらに、粒界の極く近傍において隣接結晶の 主 すべ
り系 P4D6Bとの N i j値 (=0.90)が大きいPID6Aが活動したこともわかる 。 結品 B側
では主すべり系 P4D6B(m=0.47)およびPID2B(P2D2Aとの N i j二O.85)の活動が粒界へ
達し、粒界から少し離れた領域においては 2次すべり系 P3D2B(m=0.34)も活動した
とみなされる 。 うら面 〈同図 (b)下 段)においては、結品 B側で主に 主すべり系P4D 
6Bのみが顕著に活動したとみなせる 。結晶 A側では粒界 の極く近傍でのみP4D5A
(m=0.39)が活動したとみなせる 。 これは、隣接結晶 Bにおいて P4D6Bの活動が顕
著であり、この P4D6BとNi j値が非常に大きし、 (=0.97)P4D5Aの活動が促されたと
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判断できる 。 また、粒界からマトリックスにわたって主すべり系 P2D2Aが活動し
たと判断でき、さらに、粒界から少し離れた領域では P3D6Aの活動も観察できる 。
最後に、試料GB-Tのおもて面(図 4-4 (c)上段)では結晶 Aにおいて PID2A(m=
O. 43)が主すべり系 P4D4A(m-0.44)よりも優先的に活動した。 これは結品 Bの主す
べり系 P4D5Bのシュミット因子 (m=0.48)がP4D4Aのものよりも大きく、 P4D4Aより
く活動し、そのため、 P4D5Bとの N ij値 (:0.74)が比較的大きしザlD2Aが主すべ
り系 P4D4Aより顕著に活動したとみなされる。結晶 B側は主すべり系P4D5B (m= 
O. 48)が広い範囲にわたって活動したとみなされる。また、 この試料のうら面(下
段 〉で もPID2AおよびP4D5Bが顕著に活動し、他の 2種類の試料と異なり、おもて
面とうら面における活動したすべり系が唯一同ーである。
これら 3種類の試料にさらに引張変形を施し、合計 30%のひずみをそれぞれに
与えた後のおもて面側のマクロ写真を図 4-5に示す。試料GB-Tは巨視的にも 30
%の引張変形によって約 π/12radCl50 )の結品回転が生じたことが認められる 。
図 4-6にこれら試料の粒界近傍でのおもて面およびうら面における活動すべ
り帯の光顕写真を示す。 試料GB-Pのおもて面(同図 (a)上段)では 5児変形時に比
べて、ひずみは増加したが、活動したすべり系に大きな変化はない。 しかしなが
ら、結品 A側の粒界の極く近傍において粒界に沿って P2D4Aの刃状成分の多い転
位の激しい活動によるとみられる約 0.04""O. lmm幅の黒い領域が形成した。 うら
面(同図 (a)下段)においては、おもて面と逆に結晶 B側の粒界近傍でP4D4Bの刃状
成分の多い転位が激しく活動することによって黒い領域 (約O.02mm幅)が形成した。
さらに、うら面では P3D5B(m=0.49)が粒界近傍で活動したとみなせる 。 これら 5
%および 30 %ひずみにおける活動すべり帯の観察により、試料GB-Pのおもて
面の粒界近傍では結品 A側に 5%変形時からの P2D4Aの著しい活動による刃状成
分をもっ転位が、結晶 B側にはPIDIBによるらせん転位が粒界へ顕著に侵入 ・集積
Tensile s↑rain of 30 うも
Crystal 
TD 
〈二〉
GB-P GB-N 
図 4-5 30出ヲ|張変形後のマクロ写真
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?
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???????? ロStrain of 0.3 
G.8 
Front 
Cry.B 
し、うら面の粒界近傍では結晶 A側に PIDIAの活動によるらせん転位が、結晶 B Back 
側に P4D4Bの活動による刃状成分の多い転位が粒界に著しく侵入・集積したとみ
なすことができる 。 コ吃
y~コ
次に、試料GB-Nの30%変形後、おもて面(図 4-6 (b)上段)では 5%変形時に
比べて、主すべり系 P4D6Bの粒界近傍での活動が衰えたために、 P4D6Bとの Nij値
の大きい PID6Aの活動も少なくなり、 P3D6Aの活動が増加した。 そして、結品 B側
O.2mm 
L一一一一--'
官
f .ーザ ， 
ョa
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Crystal 
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ドーー ーーーー→
GB-T 
T[;? GB-T 
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図 4-6 30出ヲ|張変形後の活動すべり帯の光顕写真 (上 段:おもて面、
下段:うら面).(a)試料GB-P、 (b)試料GB-N、 (c)試料GB T 
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では P3D6Aとの0J1，1tA:C 0.70)が比較的大きく、シュミット因子 (m二 O.39)の大きいP
2D3Bか新たに活動したとみなせる。 もし、主すべり系 P2D2Aの活動が粒界におい
てP3D6Aよりも活発に活動しているなら、結晶 B側において P2D2Aとの N;j値
( 0.85)が大きい PID2Bが 5%変形時に加 えて激しく活動したであろう 。 しかし、
30%変形において PID2Bの活動が見ら れなくなったことから粒界へは P2D2Aよりも
P3D6Aの活動の jjが顕著であったことがわ かる 。 これらのことから、 GB-Nのおも
てl前の粒界では、結晶 A側に P3D6Aによる刃状成分の多い転位が、結品 B側には P4
D6BおよびP2D3Bによるらせん成分の多い転位が主に侵入・集積したことが考えら
れる 。 試料Gs Nのうら面(同図 (b)下段)の結晶 B側では 5%および 30%変形にお
いても七すべり系 P4D6Bが粒界近傍から成分結品全域にわ たって顕著に活動した
とみなせる 。 しかし、結品 A側では 5%変形時は粒界の極く近傍でのみ活動して
いた P1D5Aの活動が広い領域に及んだ。さらに、粒界の極く近傍では隣接結品の P
4D6Bの顕著な活動による PID6A(P4D6Bとの N ij= 0.90)が著しく活動したことがわ
かる 。 これらの結果、 GB-Nのうら面の粒界に 対して結品 B側へは P4D6Bによる混
合転位が、結品 A側へは村界の極く近傍において顕著に活動 した PID6Aによる刃
状成分の転位が侵入・集積したことがわかる 。
M:後に、試料GB Tにおいて 30%の引張変形によって大きく変化したことは、結
品問転による粒界面の引張軸に対 する傾き角の減少である。粒界面は初め引張軸
に対して π/3 radの傾きを持っていたが、結晶回転により π/4 radになった。
そのため、おもて面の結晶 A側におい て 5%変形時に顕著 な活動をした PID2Aの
すべり帯と粒界面とのなす角が大きくなった。 また、粒界から少し離れた領域に
おいては主すべり系 P4D4Aが顕著に活動 した。結品 B側においては 主すべり系 P4D
5Bに追加して、シュミット因子がかなり大きし叩2DIB(m二O.44)が激しく活動した。
また、隣接結晶 AのPID2Aが粒界 近傍において顕著に活動したため、 PID2AとN i j 
値 ( 0.80)がかなり大きし，P4D6B(m-0.33)も活動 したとみなせる 。 その結果、粒界
に対して結品 A側では PID2Aによ る混合転位が、結晶 B側ではP4D6Bによる混合転
位と P4D5BおよびP2DIBによるらせん成分の転位が主に侵入 ・集積したと判断でき
る。 試料GB Tのうら面(図 4-6(c)下段)における結晶 A側ではPID2Aの活動に加え
て、おもて面と大きく異なり主 すべり系 P4D4Aが粒界の極めて近傍においてのみ
顕著に活動した。そのために粒界へは、結 晶 A側では P4D4Aによる刃状成分の多
60 
い転位が侵入 ・集積したと みなせる。 また、結晶 B側では粒界近傍で形成してい
る変形帯らしき黒い領域において局部的に顕著な P4D5BおよびP4D6Bの活動が与え
られる 。 その結果、 P4D5Bおよび P4D6Bによる混合転位が主に粒界へ侵入・集積し
たと考えれる 。 このように試料GB-Tについてもおもて面とうら耐における半世界
近傍での活動したすべり系は 5%変形では同じであったが、 30%まで変形を明 JIl
させると異なった。
上述のように、同 一 (同 じ粒界構造および成分 結晶を有する )銅双結晶であって
も、粒界面に対して引張方向が異なると、ただ主すべり系が 異なるだけでなく
マトリックス中および粒界近傍において活動するすべり系とそのすべり註が大き
く異なり、そのため、変形によって生じる結晶回転の方向も異なり、変形後の粒
界構造は変化する。 また、両成分結品の活動すべり系のらせん転位が杭界へもi人
・集積することによって生じる粒界面 にほぼ垂直な軸の回りの結品回転は粒卯近
傍に局所せん断応力 [10 Jを発生させる 。 その結果、おもて面側とうら l宣i側におい
ては正・負が異なるため、 一つの試料のおもて面とうら面においても活動するす
べり系が異なった。もちろん、一般に、活動すべり系は同じ成分結品で同じ変形
(種類 ・量)を与えた場合は再現性よく活動することがわかっている〈第 5章参照 )。
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30 %の引佐変形を うえた 3栂類の試料をそれぞれ温度 673Kにおいて 240s間焼
Pの焼鈍後のおもて面 (a)およびうら面 (b)の粒界近傍7は試料 GB凶ぺ鈍した。
一点鎖線は粒界移ト像および粒界の模式岡をそれぞれ示す。におけるエッチピッ
図 4-7 (a)からわ実線は粒界を示す。動にともなって形成された亜粒界を示し、
結晶 A側に波状の新しい粒焼鈍によって元の粒界 (O.G.B.)に対し、かるように、
ト像この N.G. B.とO.G. s.に挟まれた領域 cのエッチピッ界(N.G.s.)が形成した。
この領域は再結品した領域 (R.G. )であa であることから、均はシャープであり 、
領域 cの方位が変形マトリックス B(領域 b)とほとんどまた、ることがわかる。
この領域 cはひずみ誘起粒界移動 (SIsM)に よって元の粒界が結
粒界の移動幅また、~~I ^ 1JWに移動して形成した再結品領域であることがわかる。
等 しい こと から、
Bock ( b) 
G8-P Front (0 ) 
これは図 4-6(a)の上段において粒界に沿ら50'"70μm程度である。はO.G. B.カ
試料GB-Pの焼鈍後 C673K-240s)の SEM写 R図 4-7すなわ
P2D4Aによる刃状転位が粒界面に対してほぼ平行に活動した領域に対応す
った結品 A側の P2D4Aの顕著な活動によって形成した黒い領域に相当し、
ち、
会。
(b)うら面
Deformed matrix A 
Deformed mαtrix 8 
Recrystallized grain 
(a)おもて面、
お もて面とは逆に、うら面のエッチピット像 (図4-7Cb))においては、.1]、る。
Z 
粒界へ刃状成分これは、結晶 B側に S1 B M機構による再結晶領域が形成した。
0 
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の多い転位が侵入 ・集積する P4D4Bが激しく活動した領域側へと元 の粒界が移動し
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このことは刃状成分の多い転位が粒界へ侵入
IBM機構による再結晶粒が生じると報告 した 猪子らの結
て再結品粒が形成したことを示す。
-集積した結品側へ S
致する。巣 [1][2][1]および第 3章の結果と
. G. s.上に 三 角形および台形の島状の再結晶粒が多うら面においてはさらに、
これ は30%変形. G.B.はO.G. B.から約 100μm離れており、これらの数形成した。
後のうら面(図 4-6Ca)f段)の結晶 B側の粒界近傍において顕著に活動 したすべ り
系P3D5Bと変形マトリックスにおいて顕著に活動した PIDIsのすべりが交差してい
それそれら島状の再結晶粒に番号 をつけ、る領域の位置に相当するようである。
これら再結品粒およびO.G. B.とN.G. B.に囲 まれた領域(A' )、ぞれの方位を調べた。
これ変形マトリックス Aおよび Bの方位の く111)極図を図 4-8に示す。さらに、
図4-7Cb)における変形マトリックス Aおよび Bと
再結晶粒No. 1 '" 8の方位の く111 )極点図
図 4-8 によって再結晶粒の多くは、 SIBM機構によって形成された再結品領域(R.G.A')
)回転 )であることがrad(60。の成長段階に形成された双品 (P1 A'軸まわり π/3 
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わかる 。 ~o. 8の再結 晶粒 はP2B軸まわりに 左へ約 π/4 rad(450 )回転した方位
を持つとみなされる 。 これら再結晶粒の方位関係は再結品粒の形状に対応してい
る、すなわち、 No. 1から No.7の再結晶粒の粒界面は P3AおよびP4A面のトレース
のjjI旬と 致ーしているが、 No.8の再結晶粒だけは異なっていることがわかる。
また、 No.8の再 結 晶粒はマトリックス Bの方位を<111>軸 (P2B)回転させた、い
わゆる、 (1 11>軸回転機構によって形成した再結晶粒とみなされる 。 これは PIDIB
お よびP3D5Bのようならせん成分の多い転位が粒界へと侵入 ・集積するすべり系が
多重すべりした領域において、 <1 1 >軸回転機構による島状の再結品粒が形成し
たものと考えられる (次節で検討 )。
試料GB Nの焼鈍後 〈凶 4-9に示す )、おもて面側 (同図 (a))では結品 A側に S
IBM機構によって再結晶粒が形成し (領域 B' )、うら面 (同図 (b))においても、
おも て面と同様に結晶 A側へ S 1 B M機構による再結晶領域 (領域 B' )が形成し
た。 これは4.3. 1節で述べたように、この試料は 30%引張変形によっておもて面
Cry.8 
Cry 
(0) Front (b) Back GB-N 
図 4-9 試料GB-Nの焼鈍後 (673K-240s)の SEM写真
(a)おもて面、 (b)うら面
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ではP3D6A、うら面では PID6Aの顕著な活動により粒界へは結品 A側 に刃状成分の
多い転位が侵入 ・集積したためであると考えられる 。
図 4-10(a)に示した試料GB-Tのおもて面におけるエッチ ピッ ト像を解析する
と、結品 A側において O.G. B.に沿って島状の再結晶粒が多数形成した。 これ ら再
結品粒No.1から No.5の方位は変形マトリ ックス A に対して くI1 1 >軸まわり に ほ
ぼ π/3 '"π / 4 rad(45---600 )回転した方位であり、これら再結晶粒は く11 I >軸
回転機構によって形成したとみなせる 。 また、うら面 (同図 (b))においては結品
Aの方位が結晶 B側へ、そして、結晶 Bの方位が結 晶A側に侵入するように、す
なわち、元の粒界を挟んで互いに方位が入れ替わるように S 1 B M機構による再
結晶領域CA'とB' )が形成した。
CrY.8 Cry A 
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?? ， ，
， ? 、 ?
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(0) Fron↑ GB-T 
(b) 8ack 
図 4-10 試料GB Tの焼鈍後 (673K-240s)の SEM写月
(a)おもて面、 (b)うら面
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4.4 考察
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このように、 同 ぺ粒界構造および成分結品が同じ )双結晶においても引張変形
のみ「向が変わり、粒界近傍で活動したすべり系が異なると、粒界近傍において形
成す る再 結晶粒 の形状および形成機構は 異 なった。
ここで 前節 〈図 4-8 )にお いて試料GB-Pのうら面に形成した再結品粒 No.8の
方位がマトリ ックス BのP2B軸まわりに約 π/4 rad回転した方位であることがわ
かったので、この再結晶粒が <111 >軸回転機構によって形成したとみなし、その機
構を考える 。<11 1 >軸回転機構について唯 一提唱されているモデル [12 ]に着目し、
検討する 。 再結晶粒 No.8はP2B軸まわりに回転した方位を持つので、 P4B面を交
差面とするすべり系が 2つ以上活動し、 P2B面上でらせん転位のネットワークを
形成する必要がある 。 ここで図 4-2から P2B面を交差面に持つすべり系は P1DIB. 
P3D3BおよびP4D4Bの 3つである 。 4.3. 1節において述べたように、試料GB-Pのう
ら面における結品 B側ではこれら 3つのすべり系のうち PIDIBおよびP4D4Bが活動
したと判断できる。 この結果、 P2B面上にらせん転位のネットワークを形成し、
< 111 >軸回転機構による再結品粒が形成したと考えられ、猪子らによるモデル[12 ] 
と一致する 。
附 4-11にこれら 3種類の試料のおもて面およびうら面における粒界近傍にお
いて顕著に活動したすべり系と形成した再結晶粒の形状の模式図を示す。 ここで
活動したすべり系のアンダーラインが実線の場合はらせん成分の多い転位が、破
線は刃状成分の多い転位が、 一 点鎖線は混合転位が粒界に侵入・集積するすべり
系を 示す。 同図が示すように、活動したすべり系と形成した再結晶粒との関係を
調べると、刃状成分の多い転位が粒界へ侵入・集積するすべり系が顕著に活動し
た成分結 晶側へ SI B M機構による再結品粒が形成したことがわかる 。 また、ら
せん成分の多い転位が侵入・集積するすべり系に加え、その他のすべり系が活動
した (二 重すべり )領域では粒界に沿って島状の再結晶粒が形成したことがわかる 。
このことから、少なくとも、このひずみ段階における粒界近傍の再結品粒の形成
は、 元の粒界構造に関係なく、活動すべり系の種類と活動量に依存して大きく変
化することがわかる 。
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G.B. 
Cry. A 
??
? ? ?
???
?
? ? ?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
?
Back 
G8-P G8-N 
図 4-11 粒界近傍において顕著に活動したすべり系および
形成した再結晶粒の形状の模式図
ここで、もう少し詳しく、表 4-2にそれぞれの試料における 5%および30% 
変形時の活動したすべり系、そのすべり系の活動によって粒界へ侵入・集積する
転位の種類、そのすべり系の活動した因子、および再結晶粒の形成機構の 一覧を
示す。 5%および30%変形に至って活動したすべり系の刃状成分の多い転位が粒
界へ侵入 ・集積し た場合(例えば、 GB-Pおもて面の P2D1Aあるいはうら面のP4D4B)、
そのすべり系の活動した成分結晶側へ S 1 B M機構による再結晶粒が生じている
ことが わかる 。 一方、粒界に対してらせん成分の多い転位が 5%から 30%変形に
およんで侵入・集積し、また、多重すべりが粒界近傍において顕著に活動した粒
界近傍においてにおいて く111>軸回転機構による再結晶粒が形成したことがわか
る。言い替えれば、 らせん転位が多く粒界へ侵入・集積していても刃状転位が多
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表 4-2 活動 したすべり 系、 粒界への侵入・集積転位の種類
およ び再結品粒 の形成機構
く侵入・集積した粒界は SI BM機構 によって再結品粒が生じ、 (11 1、軸 [oj転機構
による再結品粒は生じ にくいよ うである。
最後に、再結晶過程におい て結 晶方位が元の粒界を挟んで人れ特わ ったメ カニ
試料 GB GB-N GB-T 
観察而 おもて而 うら而 おもて面 うら面 おもて面 うら面
P 1 D 1 ^  PIDIA P2D2A P2D2A P4D5B P4D5B 
5%変形時の (scrcw P) (scrcw P) (mixcd P) (mixed P) (screw P) (screw P) 
料界近傍に P 101 B P 1 0 1 B PID6A PID6A PID2A PID2A 
おいて顕符に (screw P) (screw P) (edge N) (edge N) (mixed S) (mixed S) 
活動した P2D4A P4D4B P4D6B P4D6B 
すべり系 (edge N) (edge N) (mixed P) (mixed P) 
P 1 0 1八 P 1 0 1 A P2D2A PID6A PID2八 PID2A 
(screw P) (screw P) (mixed P) (edge N) (mixed S) (mixed S) 
30%変形時の P 1 0 1 B P 101 B P2D3B P4D6B P4D5B P4D4A 
粒界近傍に (screw P) (screw P) (screw S) (mixed P) (screw P) (edge P) 
おいて顕著に P2D4A P3D5B P3D6A P4D5A P2DIB P 2 0 1 B 
活動した (edge N) (screw S) (edge S) (screw S) (mixed S) (mixed S) 
すべり系 P4D4B P2D4B P4D6B P4D6B 
(edge N) (edge N) (mixed N) (mixed N) 
< 1 ] 1 >軸
和l転機構 結晶B側 旧粒界上
STsM機構 A側へ移動
(ひずみ誘起 A側へ移動 B側へ移動 A側へ移動 A側へ移動
粒界移動) B側へ移動
ズムを考える 。 この現象の過 程 の模式図を図 1 12に示す。 まず、引仮変形 に よ
って粒界に対して両方の成分結晶側 とも刃状 転位が正いに侵入 ・集積した場合、
焼鈍によって粒界において S 1 B M機構によ る再結晶粒が 両方の結品側へ局所的
に形成し、 O.G. 8.の位置には亜粒界 (一 点鎖線 )が残る く同国 (a))。 さらに焼鈍す
ると、それら粒界は刃状転位が侵入・集積し、 転位 密度 の多い領域 (斜線部 )へ移
動し、再結晶化を進行する 。 そのために、両成分結晶 側の再結品粒 |司 1:(八'と
B . )が接するとその亜粒界部分は新しい粒界 (元 の成分結 晶が人れ換わ った粒界 )
となる (同図 (b))。 さらに、再結晶化が進むと 結晶 B側へ進行 した再 結品領域
A'は合体 (同図 くじ))する。 この結果は、アル ミニウム双 結晶の 場合 r1 1と もよく
一致している 。
O.G.B. 
1+) そのすべり系が活動した大きな因 子が、 主すべり系のものを P、 2次すべ
り系 の ものを S、 主すべり系との Nij値が大きいものを Nと表す。
edge， screwおよび mixedは、すべり系の活動により粒界へ侵入・集積する転
位の種類がそれぞれ刃状転位、らせん転位および混合転位であることを示す。
(ロ)
。G.B. ~~~ヲ
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./ 
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???
(b ) 
図 4-12 ひずみ誘起粒界移動 (SI8M)機構 による再結 晶粒の
成長過程における成分結晶の入れ替わり過程の嘆式図
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4.5 結言
!日粒界の構造が|司 ーである 99.99mass出銅双結晶から、引張方向が粒界面に対し
て予行、重 liおよび π/3 rad傾いた方向の 3種類の引張試料をとり 、 30%の引張
変形をうえ、粒界近傍において活動したすべり系の相違が粒界近傍の再結晶粒形
成におよぽす影響を調べた結果、次のことが明らかになった。
( 1 ) 元の粒界構造および成分結品の方位関 係が同じでも、変形中に働く活
動すべり系 (変形履歴)が異なれば粒界構造も変化し、 粒界近傍に 形成する再結晶
粒の形状および形成機構は大きく異なる。
( 2 ) 粒界近傍に形成する再結晶粒は粒界面に刃 状成分の多い転位が粒界へ
侵入・集積するすべり系が顕著に活動 した 結品側へ S 1 B M機構による再結晶粒
が形成する 。 また、 (1 1 1 >軸回転機構による再結晶粒形成は、らせん成分の多い
転位が粒界へ侵入 ・集積するすべり系があり、粒界近傍で多重すべりが生じた 領
域に牧じる 。
( 3 ) 巨視的に顕著な変形帯が形 成しなくても刃状成分の多い転位が粒界に
侵入・集積する場合は、 S 1 B M機構による再結品粒が形成した。
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第 5章 塑性変形した同一旧粒界をもっ銅双結晶
薄膜の粒界における活動すべり系と
粒界予融解との関係
そこで本章 〈第 5章〉から第 8章までにわたって粒界予融解に関する基礎的な 研
究を行った。
本章では、まず、粒界構造の影響を取り除き、粒界の予融解現象が粒界近傍に
侵入 ・集積する転位の種類によってどのような影響を受けるかを調べるために、
同一 旧粒界 〈粒界構造および粒界を挟む成分結晶の組合せが同じ 〉をもっ銅双 結品
試料(第 4章で用いた試料と同じ )において活動すべり系の異なる試料を準備し、
引張変形を与えた後、 TEM内で昇温その場観察することによ って粒界の 予融解
温度を調べる 。
さらに、本章で用いた銅双結品と同 ーの試料を用いた第 4章の結果と比較・検
討し、変形と再結晶および予融解との関連性についても検討する 。
5 . 1 緒言
Ballui[iら[1][2Jは高純度アルミニウム材を用いて TEMによる詳細な粒界構
造の実験を行っている 。 彼らは文献 [1 Jにおいてl:5 <100>粒界をもっアルミニウ
ムに おいては粒界子融解が生 じないと報告している 。 また、 BalluffiとMaurer[3J
はプレ ー ト状の銅および銀の上にそれぞれの球状金属を乗せ、融解温度を調べた
結果、それぞれ O.96 T Mおよび0.99TMまで融解は生じなかったことを報告してい
る。
しかしながら、緒論および第 3章の 一部で述べたように、著者らは 30%引張変
形した銅双結 晶から薄膜を作製し、 TEM内で昇温しながら、再結晶粒の形成を
観察していた際に、粒界が融点 CT M <注 1>)の約半分 CO.5TM)という極端に低い
温度で再 結 晶を生じないで、融解・蒸発することを見つけた [4][5J。 この現象は、
同一試料では再現性がある 。
塑性変形した銅の粒界が融点の半分の温度で融けるということがわかると、例
えは、銅の 高 温変形での脆化や超塑性の問題に対する機構の解明に桔段の明るさ
がでてくる 。
5. 2 実験 方法
実験に用いた銅双結晶の作製方法および30%引張ひずみを与える条件は第 4.2. 
節において詳述したとおりである 。
図 4-1に示す 3種類の引張試料における塑性変形後の試料表面を光顕により
観察し、観察した活動すべり帯が示す変形の状態が TEM観察においても得られ
るように、観察した試料表面(おもて面)層の粒界部を含むように、試料観察面の
うら側からエメリ一紙によって研磨し、おもて面側の表面層の薄膜試片を作製し
た。 その後、粒界近傍の内部組織が TEM観察可能な薄膜試片を Twin jet法によ
り作製した。 これら薄膜試片を TEM内において昇温 (昇温速度:約 2K / s )、そ
の場観察し、粒界の予融解混度を測定した。く注 1> T M :薄膜試料金属におけるバルク材の融点を表し、表 5-1に本論
文において取り扱う金属材料の融点を 一覧する 。
表 5 1 大気圧における融点 [K ] 
Z n 
融点 693 
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?
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5.3 実験結果 大きく、主すべり系P4D4ACm-0.44)とほぼ等しいシュミ ット 悶千をもっ P1D2ACm 
O. 43)の方が顕著に活動した。 その後、結晶 A側の粒界から離れた領域において
活動していた主すべり系 P4D4Aが活動したとみなされる 。 それらの結県、村界へ
は結品A側に PID2Aによる混合転位が、結晶 B側にはい1D5 Bの活動によるらせん転
位が主に侵入・集積したと考えられる 。
この試料では30%の引張変形後におけるミ ク口組織(関5l(b)におい ても杭界
は比較的直線性を保ち、また、 転位は複雑に絡ま った 状態 であり、アルミニウム
の場合のような明瞭なセル組織を示していないことがわかる 。 この試nを T E 
内において融点の約半分の温度である 673K(0.50TM)まで昇温すると 1"，]凶 い)に
引強)J向の異な る 3種類の銅双結品試料の共通な初期方位およびそれぞれの引
張万向は、前章に おける図 4-2に示したものと同じである。この双結晶におけ
る成分結晶 Aおよび Bの方位は、 3軸方向 (X-Y-Z軸)においてそれぞれ等しく、 X
-y平面に対して鏡面対称の関係にある。引張方向は、粒界に平行である試料GB-
PがZ軸方向であり、試料GB-Nが Y軸方向で、試料GB-Tが Z軸より π/3rad傾
いた方向である。それゆえ、 3種類の試料は弾性変形的には異方性が少なく、塑
性変形においては顕著な異方性が期待できるという特徴を持っている 。 その結果、
各試料における主すべり系は図 4-3に示すようにすべり面および (あるいは )す
べり方向がそれぞれ異なった関係を有している。
3種類の試料を 5%さらに 30%引張変形後の粒界近傍において活動したすべり
帯を観察した結果、第 4章と同じ成分結晶から成る双結晶材であるため、それぞ
れの変形段階における変形組織は第4.3.節において述べた組織を再現性良く示し
ていることが確認できた。各試料の 5%および30%引張変形によって活動したす
べり帯の詳細は第4.3節において述べた通りである 。 この章では実際に TEM観
察したおもて面側表面層の粒界近傍における活動すべり帯のみを示す。
(a) G.8 
、 ? ? ，
?
??? 、
GB-T 
Front J Crystal A 
5 .3 . 1 粒界傾斜角 π/3 rad 
<100> 
1<311> <100> 
、車 <311>¥
<311> 略目づ
<311> 
粒界面に対して π/3rad 傾いた方向を引張軸にもった試料GB-Tにおける 30% 
引張変形後の活動すべり帯の光顕写真 (a)およびその観察表面層の粒界近傍の内
部組織写真 (b)、さらに、同一視野における昇温 (673K、0.50TM)後の TEM写真
(c)を図 5-1に示す。この試料は30%引張変形よって、引張軸と粒界面との角度は、
之但」
π/3radから π/4radへと結晶回転が生じた。
図 5-1(a)についての詳述は第 4.3節にゆずり、ここでは次のことを確認する 。
結晶 B側はマトリックスから粒界にかけて主すべり系P4D5Bが主に活動した、そ
のため、結晶 A側の粒界近傍においては結晶Bの主すべり系との N i j値 (=0.74)が
図 5-1 試料GB-T における 30出ヲ|張変形の活動すべり '~} (a)
内部組織 (b)および昇温後 (0.50TM)の同 一視野写真 (c)
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ぷすように、結品粒界において予融解が生じた。 図 5-2に、この試片の昇温後
(凶5I(c))の低倍率 TEM写真を示す。 この試片の粒界予融解は粒界に沿ってお
よそ100μmにもおよんでいることがわかる 。
5.3.2 粒界傾斜角 π/2 rad 
?????
???
次に、粒界面に対して垂 l直方向が引張軸である試料GB Nについて述べる 。 以l
5 -3に30%引張変形後の光顕写真 (a)および内部組織写真 <_b)、さ らに、 ri] ・悦
野に おける 昇温 (1123K.O. 83T M)後の TEM写真をぷす。 この試料は 5QuづI1}1~ 変
形において両成分結晶とも、主すべり系P2D2A(m-0.~8 ) および P~D6B ( m O. ~7 ) の 活
動が粒界へ達し、粒界から少し離れて 2次すべり系 P3D6A(m0.38)および P3D2B
(m-0.34)がそれぞ れ活動した。 その後、 30出まで引張ひずみをうえると、村民l近
傍における結 i烏A側では主すべり系 P2D2Aよりも P3D6Aの活動のん-が顕皆 にな ったり
また、結品B側では隣接結晶 Aの粒界近傍において顕若に活動した P3D6Aとの N II 
値 (=0.70)が大きい 2次すべり系である P2D3B(m0.39)およびシュミット l対 fは大
きくないが、同じく P3D6Aとの N i j値がO.96と非常に大きい P2D4B(m0.27)の活動
Crys↑01 A 
10ドm
?
?
?
? ?
?
?
? ?
jOp"， 
??
GB-N Front 
<C ;> 
(c) 
GB-T 
Heated at 673K(O.49TM) 
区I5 -2 図5-1(c)の低倍率写真
Heated at 
1123K(O.83TM) 
図 5-3 試料GB-Nにおける 30出ヲ|張変形後の 活動すべり帯 (a)、
内部組織 (b)および昇温後 (0.83TM)の同 一視野写真 (c)
76 77 
が顕若にみられる 。 これらのすべり系の活動によって、この試料の粒界へは結晶
八側に主に刃状転位 (P3D6Aによる 〉が、結晶 B頓tlには混合転位 (P2D3B)および刃状
転位 ( P2D~1のが顕著に侵入・集積したとみなされる 。 この領域における変形後の
内部組織を観察 (関53(b))すると結晶 Aおよび Bともアルミニウムのようなシャ
ープなものではないが、セル壁の形成した組織がみられる 。 また、粒界部は粒界
に沿って ILJい細長い領域がある 。 この領域は周りに比べて転位密度がかなり低い。
このような内部組織 を持つ 試料 は1123K(0. 83T M)まで昇混しても粒界の予融解
は生じず (凶5-3(c))、粒界は 傾斜 (幅 広く見える )した。 さらに、図 5-3(b)の変形
後の組織よりも昇温後の 組織 (同図 (c))において、かなり明瞭にポリゴニゼ ー シ
ョンが生じたこと がわかる 。 このことは粒界予融解現象が生じた他の 2種類の試
料(GBTおよびGBP)と大きく異なる点である。また、図 5-3(b)の粒界上に矢印で
心した 2つの白い丸(孔 〉は電解研磨による穴である 。 この穴は 1123Kまで昇温し
ても、昇温 前後においてあまり形状の変化が見られない く注 2>、また、この穴に
接した粒界近傍においても予融解は生じず、予融解現象に対して、この穴はほと
んど影響しないこ とがわかる 。 このことは、これまでの試料についても 言 えるこ
とで、試 料作製過程における試片の相違 (Twin-jetを用いて電解研磨している時
のわずかな腐 食や膜 厚 など )が粒界予 融解の主因ではないことを示唆している 。
5.3.3 粒界傾斜角 o(t'口)r ad 
最後に、粒界面に対して平行 な引張軸をもっ試料GB-Pにおける 30%引張変形
後の光顕写真 (a)、変形後の TEM写真(b)お よび同 一視野における 570K(0. 42 
T M) まで昇組後の TE M 写貞~ (c)を図 5-4に示す。 30%引張変形(図 54(a))によ
り、両成分結 d1とも t=.すべり系PIDIA(m-0.5)およびPID1B(mこO.5)が顕著に活動し
く注 2> む しろ、 昇温後の方 が小さい。 これは昇温前の白い領域は穴の周囲
の変形マトリックスに比べて転位密 度の低い領域もコントラストの違いから 写丹
では白くなり、穴(白い領域)が昇混後よりも大きく見える 。
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たことがわかる 。 しかし、結晶 A側の粒界近傍では シュミット因チ(m0.39)が比
較的大きく、隣接結晶 Bの主すべり系との Ni J値が大きい(PID1Bとの N'J=O.78)
P2D4Aの激しい活動によって形成された黒い領域が見られる 。 このことから、こ
の試料は粒界に対し、結晶 A側に 主 にP2D4Aによる刃状転位が、 結品 B側にはPID
1Bの活動によるらせん転位が侵入・集積したと考えられる 。
また、変形後の内部組織の観察領域(図 5-4(b))は同図 (a)の白 線で囲んだ領域
に相当する、 したがって、同図 (b)における結晶 A側の観察領域は、 P2D4Aが顕ー
に活動した領域であることがわかる 。 この試料は光顕 (マクロ )観察 (凶5-4(a))に
おいて粒界は直線的であるが、 TEM観察すると小刻み 〈約 1μmの幅 〉にウェー
ブしていることがわかる 。 また、らせん転位が粒界面に平行に活動した結晶 B側
では非常に転位がタングルした内部組織をもち、特に、粒界近傍において著しく
転位が集積し、結晶境界(粒界)部の位置が確認しにくい状態である 。
図 5-4 試料GB-Pにおける 30出引張変形後の活動すべり帯 (a)、
内部組織(b)および昇温後CO.42TM)の同 一視野写真 (c)
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この薄膜試片を 570KCO.42Tけ まで昇混すると、粒界の所々 (図 5-4 (c)の矢
印でぶした部分 jで粒界予融解が生じた。 一 万、昇温しても予融解しなかった領
域(矢印と矢印の間)の粒界は、昇温前において観察面に対して垂直であったが、
昇温による問復の進行とともに傾斜 し、幅広くなった 〈刃状転位が顕著に粒界へ
侵入・集積した試料GsN (図5-3(c))と同じ現象 )。 そのため、この試片をその後、
さらに 1123K(O.83TM)まで昇温しても粒界予融解の進行は生じなかった。
このように、同じ成分結晶 〈同じ粒界)からなる銅双結晶においても、ヲ|張方向
が異なると主すべり系が大きく異な るだけでなく、粒界近傍において活動するす
べり系および活動の仕方が異なった。 その 結果、同じ成分結品および同 じ粒界面
(粒界構造〉をもっ双結晶における塑性変形後の粒界予融解温度は大きく異なった。
その粒界予融解温度 (T m)は、粒界が引張方向に平行にある試料 (図5-4)において
Tm(Gs P) O.42TM(ただし、点、状の融解であり、その後、さらに昇温しでも粒
界の融解は伝播しなかった)であり、引張方向が垂直な試料(図 5-3)においては
Tm(Gs N)>O.83TMCO.83TMでも予融解せず)であり、引張方向が傾斜している
試料〈図 51)では Tm(GBT)-0.50TMC長さ約 100μmにも及ぶ )とそれぞれ異なっ
た値を示した。
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5.4 考察
5 .4.1 活動すべり系と粒界予融解挙動の関係
これら 3種類の試料における引張変形によって粒界へ侵入・集積した転位の栂
類と粒界の予融解混度、さらに、粒界予融解部分の状態をぷ 5-2にまとめた。
ここで、引張変形(すべり系の活動 )による粒界へ侵入・集積した転位の種類に若
円すると、純らせん転位(結晶 B側 )が粒界へ侵入 ・集積した試料GB Pが最も低い
調度で粒界予融解が生 じ、次にらせん成分の多い転位が侵入 ・集積した試料GBT 
が少し高い温度で粒界予融解が生じた。 また、刃状転位に着同すると、両成分結
晶側とも顕著に粒界へ侵入・集積した試料GB-Nは粒界予融解が生じず、かなり))
状成分の多い転位が侵入・集積した試料GB-Pは570K以 J-.に昇温しでも粒界子融
解の進展はなかった。 このことから、粒界にらせん転位が侵入・集積した場合、
表 5-2 3種類の試料における粒界への侵入・集積した転位の種類、
粒界予融解温度および粒界予融解の状態
粒界面に 引張変形によって粒界へ 粒界予融解 粒界予融解
対する引張方向 侵入 ・集積する転位の種類 開始温度 の進展
試料(GB-P) 主に刃状成分(結晶 A側) 5 7 0 K 進展せず
平行 らせん転位(結晶 B側) (0.42TM) 
試料CGBN) 刃状転位 (結晶 A側) 1 1 2 3 K 生じず
垂直 主に刃状成分(結品 B側) 以上
試料(GB-T ) 混合転位 (結晶 A側) 6 7 3 K 約 100μm
π/3 rad傾斜 主にらせん転位〈結品 B側) (0.50TM) 
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粒界予 融解が 生 じ易 く、 刃状 転位が侵入・集積した場 合 は生 じに くいと 言える 。
さらに、本章で用い た銅双結 品材におけるひずみのない粒界について調べるた
めに、 塑性変 形を施さずに、 薄膜化し、 TEM内で昇温、その場観察をした。
図 5-5は上述した 3種類の引張変形を与えた双結晶と同じ初期方位をもつが、
塑性変形を 与 えていない粒界部における 663K(0. 49T M)での加熱中 (a)、および
1103K(0.81TM)まで昇温後 (b)のTEM写真を示す。 非常に膜厚の薄い結晶粒の
エッジ 部および料界部は表面融解・蒸発が生じ、結晶 A側が小さくなった (図5-5
(b))。 しかしながら、 1103Kまで昇温しても、膜厚の分厚い領域において粒界予
融解は生じなかった。
また、粒界は昇温しても観察面に対して垂直のままであり、試料GB-Nのよう
な幅はできなかった。 このように、ひずみを与えない試料においては第 l章で述
べた従来の原 子 モデルでの計算、および実測実験における予融解についての報告
と同様、 1103Kでは安定であり、粒界予融解温度が融点、の約 半分 という非常 に低
い温度において生じる原因の 一つは塑性ひずみ (粒界部への転位および 空孔 の侵
入・集積〉であるとみなされる。
一般に、液相状態では固相状態からの遷移において、体積膨張 (Ll V)について
はアルミニウムでLlV二6.0%[6J、銅でLlV=4.1%[6Jの増加に過ぎない。 塑性変
形を加えることによって導入される格子欠陥の粒界部への過飽和の侵入・集積が、
粒界の予融解現象を引き起こしている可能性も考えられる 。 そこで、非常に概算
的であるが、転位による体積膨張について見積ってみる 。 ここで、 「転位線に沿
って原子 1つあたり 1個の空孔が存在する 」と仮定すれば、空孔による体積膨張
LlVは次式で表せる 。
Ll V =す-.Vv (3.1) 
ここで、 dは銅原子の直径、 ρは転位密度、 Vvは空孔の体積を示す。 したがっ
て、 d=7.2xl0-10[mJ，ρ= 1017[m/m3Jおよび Vv= 2x10-2S[m3Jを用いるとLlV 
(a) 
? ?
二 O.03となり、 3%もの体積増加が見込まれる 。
また、結晶(国相〉が融点よりも低い温度 (Tm) において液相となるためには、
導入された格子欠陥(転位)による自由エネルギーの増加 (LlGo)が、温度 Tmで
の液相における自由エネルギー(G L) と固相における自由エネルギー (G s) と
の差(LlG (T))よりも大きい必要がある 。 すなわち、
Ll Go> Ll G (T) (3. 2) 
を満足しなければならない。
ここで、自由エネルギー(G )の微分 :dGはエントロビー :S、絶対温度 :T、体
積 :Vおよび圧力 :pとすると、次式 [7 ]で表せる 。
dG=-SdT+Vdp 
近似的に圧力(p )が一定と仮定するなら、式 (3.3)は次式となる。
dG二一 SdT
(3. 3 ) 
(3. 4) 
式 (3.4)を用いると、
LlG (T) -GL-GS 
図 5-5 塑性変形を施していない粒界における TEM写真
(a):at 663K (0. 49T M)， (b):at 1103K (0.81 T M) 
=(GL-GM) 一 (GS-GM)
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???
?
??? ? ? ? ? ?
十 j;… Ll G D 土守 E D - E p (3.13) 
ニ -SL(Tm-TM) +Ss (Tm-TM) 
一 (TM-Tm) (SLー Ss) (3. 5) 
となる。
ここで、粒界に侵入・集積した転位によるエネルギー増加についても概算的に
見積もってみる。 銅 1[g]中の転位のエネルギーの増加LlG Dは次式で表せる 。
となる。 ここで、 GL、 Gsおよび GMはそれぞれ Tmにおける液相、固相の自由エ
ネルギーおよび融点 (TM)における自由エネルギーであり、 SLおよび Ssはそれ
ぞれ液相および固相のエン トロ ピーを示す。 但し、 S Lおよび Ssの温度依存性は
無視している。
また、融点 (Tm=TM)においては次式が成立する 。
どう G D= E ・ρ / a (3. 14) 
ここで Eは転位の自己エネルギー [9 ]、 ρは転位密度および aは密度を表し、そ
れぞれ3x10-9[J/m]、1x1018[rn/が ]および9x106[g/m3]をとると
LlGD=3x10-9xlx1018/9xl06 =; 33 O[J/g] (3.15) 
G Lニ Gsー GM (3. 6) 
を得る。 したがって、塑性変形によって 1018[m/m3]程度の転位が粒界へ侵入・集
積すると、式 (3.10)および式 (3.15)から式(3.2)を満足することがわかる 。 その
ため、温度650[K]において液相状態になることによって自由エネルギーの低い状
態になり、その後、さらに、自由エネルギーのより低い状態 (固相 )に なることが
可能であることがわかる 。
すなわち、
IL-TMS L= Hs-TMS S (3. 7) 
と表せる 。 ここで、 HLおよび Hsは融点における液相および固相のエンタルビー
である。 式 (3.7)より、
ここで、 1018[rn/m3]という高い転位密度の形成する可能性について 言及する 。
一般に、転位密度の測定に関して、エッチ・ピット法による限界は光顕で4x1012 
[m/m3]、レプリカ法による電子顕微鏡では 4x1014[m/m3]とされ [1 0 ]、透過型電
子顕微鏡を用いた直接測定では 1017[m/m3]程度とされている 。 しかしながら、本
論文のような 30---40%の引張変形あるいは 98%圧延変形において多重すべりが生
じ、転位が高密度で絡んだ状態での測定は非常に困難であるが、逆に、測定が困
難な高転位密度領域では 10J7[m/m3]を越えていることが予測される 。 この転位密
度と粒界のもつ乱れ 〈粒界転位など)、さらには、昇温にともなう粒界への転位の
移動などによって瞬間的にでも 1018[m/m3]程度の転位密度に達することは十分ロ
能であるとみなせる 。
近年、規則構造の合金である金属間化合物の薄膜において TEM内で電子線あ
るいは粒子線を照射し、空孔や転位などの格子欠陥が増加することによって 局所
的にアモルファス (不規則 〉化することが報告 [11 ]ー[13 ]されている 。 このことは
純金属においても不規則構造の粒界に対して、さらに塑性変形を加えることによ
って、より不規則化された粒界部において融点よりもかなり低い 温度で粒界予 融
解が生じる現象と関連するかも知れない。
S L -S Sニ (HL-Hs) /TM ニ LlHM/TM (3.8) 
となる 。 ここで、LlH Mは融 解熱を示す。式 (3.8)を式 (3.5)に代入すると、
Ll G (T) 必 HM(TM-Tm)/TM (3. 9 ) 
を得る。
ここで、LlH M= 450[J/g][8]、 TM= 1356[K]、 Tm= 650[K](0. 5TM)の値を式
(3. 9)に代入すると、
Ll G (T) 二 450x(1356-650)/1356 = 2 3 4 [J/g] (3.10) 
一方、格子欠陥に よる自由エネルギーの増加: Ll G Dは
LlGD GD-Gp =[HD-TSD]一 [Hp-TSr] (3.11) 
ここで、 GDおよび Gpはそれぞれ格子欠陥を含んだ結晶および完全結品の自由エ
ネルギーを示す。欠陥 を含んだ結晶のエントロピ一 (S D)と完全結晶のエントロ
ピー(S p)の差 を無視すれば、式 (3.11)は
ぷ G Dξ HD-Hp= [ED+pVD]一 [Ep+pVp] (3.12) 
となり、さらに、体積変化 (VD-VP)は無視できると考えると、
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5.4.2 結晶粒界における再結品と予融解の関係
単一の大 きい双結晶から本章の 3種類の引張試料と同時に切り出した 3種類の
試料 に30%引張変形および焼鈍することによって得た粒界近傍での活動すべり系
の種類と量に対する再結晶粒の形成についての結果 〈第 4章 )を考慮し、粒界予融
解についての考察を進める 。
粒界面に 平行に塑性変形(30出引張ひずみ )を与えた試料GB-Pの粒界は融点の半
分以下の 570K(0.42TM)の温度において点状に粒界予融解が生じた。 この試料は
5 %の変形時から 30%の変形まで粒界の極く近傍において結晶 A側にP2D4Aが顕
著に活動し、粒界へは 主 に刃状転位が侵入・集積し、 一方、結晶 B側へはPID1B
によ って主 にらせん転位が侵入・集積したことがわかる (図4-4，4-6あるいは図5-4)。
また、この試料をバルク材で焼鈍した場合、粒界に沿って結晶 A側にひずみ誘起
粒界移動 (SIBM)機構によって再結晶粒が形成した (図4-7)。 これらのことから、
結 晶A側は刃状成分の多い転位が粒界へ侵入・集積したことが確認できる [14 ]ー
[ 1 9 ]。一 方、薄膜試片においては、昇温によって点状に粒界予融解が生じた粒界
部の間隔 (3..-....5μm)が、図 5-4 (a)において粒界へ達したP1D1Aのすべり帯の間
隔に ほぼ等しい。 これはらせん転位 (PID1AおよびP1D1Bによる )が粒界へ顕著に侵
入・集積したと考えられる間隔である 。 このことは、粒界面に対してほほ平行に
らせん転位が侵入・集積するすべり系の活動が粒界の予融解温度を低くすること
を推測させる 。
次 に、融点のおよそ半分の温度で約 100μmにもおよんで粒界の予融解が生じた
試料GBTのおもて面側表面層では、 30%引張変形後、バルク材で焼鈍すると粒
界 に沿っ て く111>軸回転機構による島状の再結晶粒が形成した (図4-10)。 このこ
とか ら、この試料は粒界に対して結品 A側に主にらせん成分の多い転位が侵入・
集積し、また、結品 B側において P4D5BおよびP2D1Bの多 重すべりの活動によりら
せん転位のネ ッ トワークを長範囲にわたり形成したことが考えられる (第4.5節)。
試料GB-Pと同様、これららせん成分の多いすべり系の多重すべりによる転位の
侵入・集積が粒界構造を変化させ、空孔の形成の数を増大させ、粒界予融解を促
したために、この試料においては長範囲にわたって粒界予融解が生じたと考えら
れる 。
一 86
最後に、 1123K(0. 83T M)まで 昇温 しても 粒界の 予融解が生 じなか った試料GB
の粒界においては、 主すべり系P2D2Aの混 合転位 と2次 すべ り系P3D6Aの活動に
よる刃状成分の多い転位が結品 A側に侵入・集積した。 これは変形後の TEM組
織写真 (図 5-3(b)においてセル壁の形成が観察できることか らも確 認 できる 。
また、バルク材で焼鈍すると 主に結晶 A側へ SIBM機構による再結品粒 が生 じ
た(図4ーのことからもわかる 。 この試料の薄膜における粒界はO.83 T Mまで昇温 し
ても粒界の予融解が生じなかった。
表 5-3に30出引張変形後の 3種類の試料における薄膜の粒界 予融解調度とそ の
進展、および第 4章で得たバルク材での再結 晶粒の形成機構を 一覧する 。
バルク材においてひずみ誘起粒界移動 (SIBM)機構によって再結 品粒が生
じる粒界は薄膜における粒界予融解が生じ難く、生じても進展しない。 また、
< 111 >軸回転機構によって再結品粒が生じる粒界では、融点の約半分の温度にお
いて粒界予融解が生じ、長い領域にわたって粒界予融解が進展するようである 。
表 5-2および表 5-3から変形前は同じ粒界構造を有していても、塑性変形に
よって活動するすべり系が異なれば、変形後の粒界構造および粒界近傍の内部組
織は異なる 。 その結果、昇温による回復・再結晶の様相 (ポリゴニゼ ーションの難
易度、再結晶開始温度、再結品粒成長速度など 〉が異なり、このことが、粒界 予
融解温度が異 なる原因となるとみなせる。
同様に、第 3章において40出の引張ひずみを与えた銅双結 品試料 (引張変形によ
って刃状転位が顕著に粒界へ侵入・集積するタイプ)に対して、試料の 一部をバル
ク材で焼鈍・再結品化し、 一部を薄膜化し、 TEM内において 昇 温した場合、前
者は粒界の結品 A側に S 1 B M機構による再結 晶粒が形成 (図3-9(a))した。
表 5-3 3種類の試料における粒界予融解温度および再結 品粒の形成機
試料 GB -P 試料 GB-N 試料 GB -T 
薄膜の 570Kで生じる 1123Kまで 昇温 673Kで生 じ、
粒界予融解 進展無し しても生じず 100μmに達する
再結品粒の S 1 B M SIBM < 111 >軸 回転
形成機構
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方、後者においても図 3 11(a)に示すように、変形後の結品 A側には刃状転位の
侵入・集積によるかなり明瞭なセル壁が形成した。 その結果、 TEM内での昇温
により粒界は予融解を生じることなくバルク材と同様、結品 A側に S 1 B M機構
による再結晶粒が一 部において生じた。 また、図3-10(b)に示すように、刃状成
分の多い転位が侵入・集積しても、セル壁が粒界へ達していない領域、あるいは、
明確なセル壁を形成しなかった領域の粒界においては、焼鈍によって観察面に対
して垂直であった粒界が傾斜した。 この結果は、本章の結果 (試料GB-NおよびGB
p )と一致する 。
これらの結果、回復および再結晶が生じやすい転位(刃状成分の多い転位 )が粒
界に主に侵入・集積した場合、薄膜において粒界の予融解は生じにくいことがわ
かる 。 さらに、らせん成分の多い転位の多重すべりによるネットワークを形成し
た場合は、薄膜においては回復、再結晶しにくく、粒界は予融解しやすいと考え
る。 すなわち、初期の粒界構造ではなく、塑性変形によるひずみの異方性が粒界
予融解温度を変化させるとみなせる 。
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5.5 結言
同一旧粒界構造を持つ銅双結品において、引張方向が粒界面に対して平行(GB
p )、垂直 (GB-N )および π/3rad傾いた方向(GB-T)の3種の引張試料をとり、 30
%の引張変形を与え、粒界近傍において活動した活動すべり系の違いが、粒界の
予融解現象に及ぼす影響を調べ、さらに、同 ーの引張試料から取り出したバルク
材を焼鈍・再結晶化した結 果(第 4章)と比較検討し、ひずみ(転位の種類と量 )と
再結晶、さらに、粒界予融解との関連について調べた結果、次のことが明らかに
なった。
( 1 ) 同一 旧粒界(初期方位関係が同じ)においても、変形履歴〈粒界近傍に
おいて活動するすべり系)が異なれば、粒界予融解温度は異なる 。
( 2 ) 融点の半分という非常に低い混度において粒界が F融解を生じる主闘
は、回復・再結品しにくいひずみ(転位および空孔)の粒界への侵入・集積である 。
( 3 ) 塑性変形したバルク材の焼鈍において く11 1 )軸回転機構による再結 iHT
粒が形成する試料は、薄膜において非常に低い温度で粒界予融解が生じ、 一方、
ひずみ誘起粒界移動 (SIBM)による再結晶粒が主に形成する試料は、薄膜において
粒界予融解を生じにくい傾向がある 。
( 4 ) 薄膜試料の転位組織において、主に刃状転位が粒界に侵入・集積し、
セル壁による変形帯が確認できる場合、昇温(焼鈍)により S 1 B Mが生じること
によって予融解をしなかったり、明確なセル壁が形成していない場合は、粒界が
傾斜 (回復}し、粒界予融解は生じにくい。
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6 . 1 緒言
塑性変形した銅双結晶および多結晶の
薄膜における粒界予融解に及ぼす
不純物等の影響
前章では、同じ粒界においても塑性変形による粒 界へ侵入 ・集 積 する転位の稀
類が異なれば、粒界 予融解温度が異 なることを 示 した。 しか しな がら 、 粒界 f融
解現象に及ぼす諸因子の ーっとして 不純物の影響は 当然 与慮、 しな けれ ばなら ない口
一般に不規則な原子構造を有する粒界部には酸素など不 純物が 偏 析しやすい [1 1 
[ 6 ]。 特に、銅と濡れ性の良いリンは図 6-1 l 7 ] に 示 す よ う に 、融}.~~降下に対し
て非常に大きく影響を与える 。 また、本論文では第 2.5節 においてぶ したように、
銅については Twin-jet法による最終電解研磨におい て電 解液にリ ン般 を用 いてい
るため、もし、 リンが粒界拡散などで粒界偏析をしている とすれば、そ の影響 が
考えられる 。 そこで、本章では、まず、銅の電解研磨にリ ン酸を 合 む液と硝酸 寸二
体(リン酸を含まない )の液を用い、同 一変形バルク試料から取り山した薄膜試片
における粒界予融解に及ぼす電解液の影響を調べる 。
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図 6-1 銅 ー リンの状態図 [7 ] 
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また、 djJ肱99.9gm<lss出銅試料における含有の同溶不純物の影響を調べ るために、
l市純度 99.9gggmass括銅を準備し、この範囲における純度の影響を調べ る。
さらに、 1止に、金属材料は圧力が下がると昇華温度がドがるく図 6-2 [8 ]参
照 )C， T I ~ Mの鏡筒内はおおよそ 10 4Pa(10 6Torτ〉であるために、当然、大気圧
における制度よりも低い潟度において金属は界草が生じる 。 そこで、飽和蒸気圧
の高い~p.鉛法肢を用いて、 TEM 内における昇華現象を観察し、昇華 した試料の
特徴と融解したとみなされる試料の特徴を比較することによって予融解現象 をよ
り|リjらかにする 。
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6.2 実験方法
銅双結晶薄膜試片における実験については第 3市で述べたように、 TE¥1内に
おいて再結晶粒の形成を調べるための薄膜試片作製刀法と同じ〔第2.3節 〉である 、
これら塑性変形を加えたバルク銅双結晶より切り出された梓朕試)"を T E ¥11付に
おいて昇温その場一観察しながら、逐次、試片温度 〈注 1>を測定した。 JI熱点法は
再結晶化に用いた加熱装置 (第2.6節)を用い、 J?祖 j卓!支は 2----3K/s，n2 >で行 った口
銅の粒界予融解における電解研磨液に含まれるリン酸の影響を調べるため、 '，b:
解研磨(Twinjet法)において電解研磨液にリン酸を合まない硝酸 i:体の可解研隣
液 2種類(B液および C液)を準備した。 それら 2樋類の TEM試nにJIえて、 リ
ン酸を含む電解研磨液 (A液:表22参照)を用いて製作した TE M 試 n の 3 稀~!に
対して、それぞれ同じ温度 ( O.47TM ) まで昇組し、粒 w. ý 融炉'~m 象を調べ、比較
した。
表 6-1に 2種類(Bおよび C液 )の銅用および 1亜鉛および73黄銅旅川の屯桝研
磨液の成分をボす。
<注 1> 温度測定は薄膜試片ホルダーに通電された電圧を漏度に換算した も
のを用いている 。 円盤状の薄膜試片は加熱ホルダーによってその円周部か らt悩射
によって加熱される 。 したがって、試片温度とは、試片全体の干均値的な温度で
あり局所的な粒界部の温度ではない。 また、政射冷却によって試片 Iド心領域は冷
却される 。 しかし、試片中央部は電子ビーム照射 (観察のため 〉による制度仁井が
生じる 。 これら政射冷却および照射加熱の相反する因子により、薄膜試片におけ
る温度差はほとんど無視できるといわれているけい なお、アルミニウム単結品
薄膜が融解する温度を 933Kとして温度補正した。
<注 2> 昇温速度が 2"-' 3 K /sの範囲においては予融解温度に影粋がないこ
とを同一試料から取り出した薄膜試片を用いて確認している 。 但し、 3 K /S以ヒ
になると温度測定の段階において誤差が生じ、 2K /s以ドでは加熱fI，jI同が長いた
め、回復が生じ、転位組織に著しい変化を生じることがあるため、対象外とした。
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表 6-1 材料と電解研磨液の関係
試料材質 電解研磨溶液の成分 比率
Cu B液 硝酸 : 汁!レ了ルコー ル:γリセリy 11:140:1 
Cu C液 硝酸 : メチル71レコール:ナ、リセリン 8 : 1 
Zn， (7-3黄銅) 硝酸 :汁ル了ルコー ル:γリセリン 4: 16: 1 
次に、純度99.99mass見銅に含まれる微少含有不純物の影響を調べる ため、純度
99. 99および 99.9999mass出銅多結晶材を用い、共に 98 %の圧延変形を施した後、
TEM内において昇温その場観察した。
表 6-2に99.9999mass出銅多結品の成分を示す。
最後に、純度99.999mass出亜鉛および 70Cu-30Zn黄銅の多結晶材 (市販〉を 用い、
98%正延変形を施し、 TEM内において昇温 そ の場観察した。
lE延方法 はいずれの場合も、 ロール径50mm、 ロール周速 0.04m/sで ある圧延機
を用いて、室温で機械オイル潤滑のもとで行っ た。 ま た、 1パスあた りの圧下量
を約 O.3mmとし、圧下率 98犯に達する まで多パス圧延を行った。
表 6-2 純度99.9999mass児銅の成分表 単位 ppm
Na Mg A 1 Si S P K 
< O.01 < O. 01 ( O.01 O. 03 O. 0 1 < O.0 1 < O.01 
Ca Cr Fe Ni Zn As Se 
< O.1 くO.01 O. 0 1 くO.01 くO.02 < O. 01 < O. 05 
Ag Sb Te Bi Pb B 
O. 03 < 0， 01 < O.05 くO.0 1 くO.01 < O.0 1 
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6.3 実験結果および考察
6.3.1 銅双結品の粒界予融解
粒界予融解現象の 一 例 とし て、第 3章において用いられた試料 No.1の30%引
張変形後の TEM内において 703K(0. 52T M)まで昇混した低倍率 写真 を図 6-3 
(a)に示す。 低倍率のために詳細な転位組織は観察できないが、冠解研磨による
穴の周 りの極 め て薄い領域およびかなり分厚い領域(推定 10μm程度 〉に わたって
粒界に沿って部分 的 に予融解が生じた。 同図 (a)において、 粒界予融解が電解研
磨 (Twin-jet法)による膜厚の薄い領域からのみ生じているわけではないことがわ
かる 。 そ の後、さらに、 783K(0. 58T M)まで約80K昇温後、室温まで冷却した状
態の同一 視 野写真 を 図 6-3 (b)に示す。 予融解領域は幅約3μm、長さ約 300μmに
も及んでいることが わかる 。 粒界予融解の進展において長さ方向には伝播するが、
幅は約 3μm以 上には広がらないという特徴をもっ。
(a) G.B. (b) G.B. 
Heated at O.52T M Heated at O.58TM 
図 6-3 粒界 近傍の同一視野 TEM写真
(a):at 0.52TM 
(b):at 0.58TM 
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6.3.2 電解研磨液(リン酸)の影響
同 A バルク引張試料から取り出した薄膜において異なる電解研磨液 (A、 Bお
よび C液 )を用いて作製した TEM試片における同 一 温度 (633K， O.47TM)での
粒界 予融解の様相を図 6-4にそれぞれ示す。 電解研磨においてリン酸 (A液 )を
用いた場合 (同図 (a))、およびリン酸を含まない研磨液を用いた場合 (同図 (b)お
よび (c))ともに、融点の半分近い温度C633K)まで昇温すると同じ程度の粒界予
融解の進展が見られた。
このように、同 一試料における電解研磨液の違いによる粒界予融解温度に大き
な差 はなかった。 したがって、銅の粒界の低温融解 (予融解 )に対して上述の電
解研磨方法では、 リン酸の影響は無視できる程度であることがわかる 。
なお、硝酸を 含 んだ電解液では、良好な TE¥1観察試片の作製 (洗浄 )が困難で
あるため、その後、銅における全ての電解研磨は A液を用いて行った D
50...m 
L一一一」
図 6-4 電解研磨液の異なる試料における粒界予融解(atO.47TM) 
(a): A液， (b): B液， (c): C液
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6.3.3 純度99.9999mass%および99.99mass%銅多結晶における粒界予融解
98%圧延した純度99，99mass%(以下、 4-9材と称す 〉の銅多 結品 の舛糊前後 にお
ける TEM写真の 一例を図 6-5に示す。 この試片は#温によって約 763K(O.56
T M)で粒界予融解が起こったことがわかる 。
方、 4-9材と同じ変形量の圧延を施した高純度99.9999mass百銅多 結品〈以ド、
6-9材と称す )の昇温前後の TEM写真の 一 例を医I6 -6に示す。 多くの粒界にお
いて約698KCO.51TM)で粒界予融解が生じた。 しかしながら、多結 l吊材における
全ての粒界が同じ温度で粒界予融解を生じるのではなく、融点の約半分の 温度で
は粒界予融解が生じなかった粒界も存在していることに注目しなければならない。
このことは前章において述べたひずみの影響が含まれる 。
As deformed 。t0.56 TM 
図 6-5 純度99.99rnass出多結晶銅における粒界予融解の 4 例
(a):98%圧延変形後， (b):昇温後 (atO.56TM) 
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凶 6-6 純度 99.9999mass児多結品銅における粒界予融解の 一 例
(a):98%圧延変形後， (b):昇温後 (atO.51TM) 
98%圧延変形した4-9材および6-9材の銅多結品に加え、 純度99.99mass出の引張
変形した銅双結晶の薄膜試片を TEM内において昇温し、粒界予融解温度(Tm) 
と融点との比、 Tm/ T Mをプロッ卜したものを図 6-7に示す く注 3>。
<注 3> 多結晶材における予融解温度とは、その薄膜試料中の 一部の粒界が
融解し始めた最も低い温度を示し、双結品材については異なる方位関係をもっ試
料や 異なる引張変形量におけるデータが含まれている 。 また、双結晶の粒界にお
いて昇温中に回復 ・再結晶が生じ、 0.8T Mまで昇温しても予融解が生じなかった
試料のデータは除いている 。
-98 
。 q{A O Qコも EgO 。
三0.4
0.2 
。
99.9999mass% 99.99mass% 99.99mass% 
Polycrystals Polycrystals Bicrystals 
Rolling Rolling Tension 
図 6-7 99.9999mass%多結晶および99.99mass犯の多結晶および
双結晶銅における融点に対する粒界予融解温度の比 (Tm TM) 
双結晶 材 の粒界予融解現象においては、同じ変形履歴を受けた同じノJ位関係の
双結品の場合、 ほとんど同じ粒界予融解温度を示すことが確認されている(例え
ば、図6-4)。多結品材では、粒界を介する両結晶間の方位差が異なることによる
ひずみ(活動した転位の種類と量)の違いの影響のため、 一定した融解温度が得ら
れ ない。したがって、多結晶材における粒界予融解に関する実験、すなわち、同
粒界(粒界構造および成分結晶の方位関係が同じ )でない試料における実験では
幅広い値が生じる可能性をもっ。 しかしながら、図 6-7からわかるように、そ
れ ぞれのデータのばらつきに対して試料の純度の違いによる大きな走はない。 む
しろ 、 高純度な 6-9材の方が低い粒界予融解温度を示す場合がある 。 また、それ
ら4-9材 と6-9材 における温度のばらつきは、いろいろな )J位関係の双結晶のデー
タのばらつきと同様である。
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これらの結果、純度 99.99mass誕の銅における粒界予融解温度に対 する純度 (不 純
物 )の 影響は純度 99.9999mass%試料におけるものと同程度であることが わかる 。
しかしながら、小純物の影響については濡 れ性の良い異楠原子が粒界 に偏析し
た場介、融}，J5，を |蜂 t，'さ せる IJ能性が報告さ れている[10 H 11 I。特に、銅 と濡れ性
の良いリンは融点降下が著しい(関61)。 しかしながら、前節において 電解研磨 液
のリンが影稗しないことがわかったので、 6-9材においては最大 O.Olppm固溶 (表 6
-2)し、 判界に偏析しているとしても図 6-1 より、融}.'~， I蜂ドにほとんど影 響しな い
粍度であることがわかる 。
次に、椴ポも甫要な不純物 j乙素である。そこで敵素(合イゴ ・酸化物形成〉に よる 融
点降下について検討する。銅酸素平衡状態図(図 6-8 L12])から酸素含有量 O.39 
mass出において融点は最大の 18K降下することが期待される 。 しかしな が ら、 この
偵は融点に対してわずか 1.3%である。このように、も し銅に リンや酸素が かな.り
合有していたとしても、料界子融解市l度を融点の半分以下 (700K )まで下げるには
ほど遠い n これらのことを考慮すると、融点の約半分という非常に低い温度にお
いて粒界が子融解する主閃が酸素およびリンではないことが判断できる。
七述の科!庄の不純物は、 30%の盟性変 形 によって 導入された転位に分散偏 析し、
料界偏析は現れなかったと考えられる。
6.3.4 融解 と昇華
これ まで調べてきた粒界予融解現象が昇華によ って 生じているのではないか と
いうこ とが考えられる 。 そ こで、飽和蒸気圧の高い 1[1i鉛について凋べてみる 。
図 6-9に98%圧延を施した純度99.999mass%の亜鉛多 結晶 材の料界 i軍人日の変
形後 (a)および昇混 (0.57T M)後 (b)の TEM写貞を示す。 宅福がi況に rlJ結 dJI制度
である亜鉛においては、変形後の内部組織写真 (凶69(a))においても粒内転位が
ほ とんど観察でき な い。この試料を 0. 5 7 TM まで持制すると粒界の・部に子融 W~
らしい 孔 が形成した (同図 (b))。 しかしながら、さらに、昇溢すると孔 の進出よ
りも早く 、 瞬時に試料全体が消滅 (昇華〉 した く注ぺ 〉。
凶 6-] O(a)は高純度99.9999mass出銅の 0.53TMまで昇温後 (a)、 O.59TMまで H
Zn Polycrystal 
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( a ) 
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( b ) 
図 6-9 純度目.999mass出多結晶亜鉛における昇温前後の TEM写真
(a):98%圧延変形後 I (b):昇混後 (atO.57TM) 
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<注 4> 高純度亜鉛では TEMの鏡筒内を液体窒素を用いて貞 空度を下げる
と、 観察電子ビームに よ る加熱により亜鉛薄膜は昇華する 。昇華 の前兆として試
料がう ねり、そ の後 瞬時に消滅する 。 そのため、液体窒素トラップした TEM内
におい て亜鉛 内部組織観察は困難である 。 そこで、本研究では、液体己主点による
トラップは行 わない TEMを使用している 。
Atomic per cent Oxygen 
図 6-8 鋼一酸 素の平衡状態図 L1 2 ] 
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昇華による試料消滅直前の高純度温した7-3黄銅 (b)および 0.81TMまで昇温し、
粒10(a)に示すように、6 99.999mass出亜鉛 (c)の TEM写真をそれぞれ示す。
そのまわり (孔のエッジ )が黒くな界予融解が生じると粒界部は写真上白くなり、
I 薄膜断面の模式図を図 6この現象のプロセスについて考え、ここで、っ7こ。
塑性変形によって集積した高密度転位領域が粒界 (GB)近傍に存在するに示す。
粒界部分が融解しても、。、??、? ?， ，??? 、加熱により粒界近傍が融解するく同 h'(図 6-11(a))。
しかしながら、直ちに凝固する 。融解後、周り〈結晶粒 )は融点以下であるために、
また、
粒界部は融解およ
融液は容易に蒸発する 。
grain 2 
〆j
が蒸発に要する時間は凝固に要する時間よりも短いため、
今云三乙
↓|↓ 
grain bounary 
TEM内においては圧力が低し刈真空中)ために、
dislocations 
g rai n 1 
(a) 
、??，?
? ?， ， ， ?
、
原
(c) 
: superぬtulated
I vacancles 
V 
(a) :純度 99.9999mass
? ?? ?
ドI6 
????
粒界予融解による孔の形成プロセスの模式図
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図 6-11 
3黄銅における粒界予融解と昇華 (0.59TM)
(c) :純度 99.999mass出亜鉛における昇華 (0.81TM)
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(b) : 7 
ぴ蒸発が瞬時に生じ、さらに、融液は表面張力によって両結晶側に吸い寄せられ
て孔が形成する (同凶 (c))。 その結果、粒界の融解した部分は電子線が貫通し、
その部分は貞っ向な写真になる 。 また、再凝固した孔のエッジ部は分厚くなり、
さらに、急冷による過飽和の空孔を含むために、電子線が透過しにくく、写真で
は黒くなる。 粒界予融解が生じた場合、このようなプロセスを経て、図 6-10(a)
のような様相を示すと考えられる 。 また、図 6-10(a)における孔のエッジ(黒い領
域 〉は丸みを帯びている 。 これに対して、亜鉛における昇華(図 6-l0(c))による孔
のエッジはシャープであり、六角形状をしており、特定結晶面に沿っている。ま
た、昇華は粒界のみならず結品粒内においても顕著に生じた。 さらに、銅の場合
と異なり、孔のエッヅは分厚くならない。
また、 73si銅(図 6-10(b))の場合、孔のエッジは銅(粒界予融解による )のよう
な丸みを借びた部分と亜鉛(鼻華による)のようなファセット状の部分とが混在し
た様相を示している。 このように、予融解現象と昇華現象は明確に識別できる 。
l04 
6.3.5 粒界 溝 (Therma1Grooving) 
図 6-10(a)に示した孔が形成し、孔のエッジ部の厚みが増加する現象について、
昇視にともなう粒界溝の形成によるものではないかとも考えられる [l3J[l5J。
そこで、粒界滑に関して考察する。 MullinsとShewmon[ l3]は種々の傾角粒界をも
っ銅双結晶を用いて、 1203K (0. 89 T M)および 1308K(0. 961' M)という高視におい
て生じる粒界滑について詳細な研究を行った。その結果、 1203Kで3.6ks間の災
験条件においても粒界溝の深さは約 O.1μm(図512)と見積もられ、原子の移動機
構は主として表面拡散であると報告している。また、銅の平衡蒸気圧は低いため、
蒸発は体積拡散よりも 2桁以上少なく、無視できると報告している 。 このような
融点に近い温度 (0.89TM)における長時間の拡散の結果でも粒界潜の深さは僅か
であるのに対して、粒界予融解(図 610(a))では 0.5T Mにおいて俺か約 O.3 k sの昇
温で膜厚数 μmの領域においてさえ孔が生じている。 したがって、粒界予融解に
対する粒界溝の影響はほとんど無視できるとみなせる。
y 
図 6-12 表面拡散による粒界溝口3] 
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6.4 結言
塑性変形した銅双結晶および多結晶の薄膜における粒界予融解に及ぼす不純物
の影響について純度 99.99mass出銅および高純度99.9999mass出銅とを比較し、 この
範囲における純度の影響を調べた。 また、銅と濡れ性の良いリンを含んだ電解液
が粒界予融解に及ぼす影響について調べた。
さらに、飽和蒸気圧の高い亜鉛の昇華現象について調べ、塑性変形した薄膜に
おける粒界予融解現象と比較・検討した結果、次の結言を得た。
( 1 ) リンを含んだ電解液および含まない電解液ともに、塑性変形した銅双
結 品薄膜の粒界が融点の約半分という非常に低い温度において融解した。
( 2) 98%圧延変形した純度 99.9999および 99.991lass出多結晶銅、さらに 30
'"-' 40出引張変形した 99.99mass児銅双結晶の全薄膜試片において、粒界予融解の生
じる温度は間程度の範囲でのバラツキであった口 すなわち、純度目.99mass%の
銅における粒界予融解現象に及ぼす不純物の影響は、高純度 99.9999mass白銅にお
ける影響と同程度である 。 この程度の不純物では、塑性変形により導入された転
位によっても粒界偏析の影響はなくなるであろう 。
( 3 ) 薄膜試料において粒界予融解が生じると、融解・蒸発が生じ、孔が形
成する 。 さらに、融解ー凝固の過程において表面張力により予融解部は丸みを帯
び、昇華現象とは明らかに異なる 。
( 4 ) 多結 品材における多数の粒界が全て同じ温度で粒界予融解を生じるわ
けではなく、 1100K(0. 8T M)まで昇温しても粒界予融解の生じない粒界もある 。
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第 7章
7 . 1
塑性変形した銅双結晶の薄膜における
粒界予融解に及ぼす酸化膜の影響
緒言
アルミニウムにおいては融点より低い温度において粒界が F融解 したという報
作[Iがあるが、その後、 sallu[fiら 21ー [6 ]は純度 99.995mass出多結品 材を用い
て詳細lに校以転位および粒界構造を調べ、粒界の融解温度を測定した結果、O.999 
T Mまで地k解j:Jl象は認められなかったと報告している 5J 0 しかしながら、彼らの
尖験 5においては、融解したアルミニウム(液相状態)を観察する目的のため、
TEM 観悠 nJ能な侍朕試片を作製後、 773K(O.83TM)で36ksの問、大気 中で焼鈍
し、法版局}¥.の rL j側表而iをHい酸化膜で覆った。 この融点近い温度において長時
間協鈍し、 jUい般化肢でサンドイツチしたアルミニウム薄膜試片の粒界が、酸化
肢のない法)民誠片における牧界と同じ挙動を示すかど うかは疑問が残る 。
そこで、本市においては、粒界予融解に及ぼす酸 化膜の影響を調べるために、
q1 ・の変形制ポ結 1古試料から取り 出した複数 の法膜試片に対 して、それぞれ酸化
時|出を変えることによって試片の表面において形成する酸化肢の厚さを変化させ、
成)1-.& Ifriを綴う酸化膜が粒界 F融解現象に及ぼす影響について調べる。
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7.2 実験方法
薄膜試片の表面を覆う酸化脱が粒界子融解に及ぼす 影響を調べるために、 -つ
の大きな銅双結晶 (平行部 10x40x4mm)に40%の 引張変形をうえた後、 料坑l近傍が
TEM観察可能な薄膜試片を多数作製した 〈注 ]>。 それら薄膜ぷ}，ーに対して般化
膜 j手を変化させるけ的で、酸化時間をそれぞれ0.1. 29. 90および440ksと変化
せて室温 <注 2>の大気中に政置し、酸化させた。 それら酸化脱でぶ I耐を極った
薄膜試片を TEM内において昇温 ・そ の場観察し、半世界 y融解温度を測定したド
また、純度99.9999mass%多結品射に対して 98%の正延変形を施し、 ri]棋の lil~ 
によって酸化時間 O.1および29ksを作製 し、 粒界子融解温度を測定した。
<注 1> 第 3章において述べた 40出ヲ|張変形を施した試料No. 2 を用~¥ " ・部
を第 3章の再結品挙動実験に使い、残りの部分からうら面側去面屈の粒界部を 合
む薄膜試片を複数取り出し、本章の実験に用いた。こ のうら面表而屑においては
バルク材で焼鈍 ・再結品化すると く11 >軸回転機構による再結品粒が半世界に沿って
島状に形成 した。
<注 2> 酸化温度の上昇に伴い、転位組織が変化する可能性を持つため、
温にて行った。室温のため、 440ks問、酸化させた後においても電解研磨による
試料表面の光沢について肉眼で識別できるほどの定化は生じない。
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7.3 実験結果 の生じた領域の試料厚さよりも薄いが粒界予融解を生じていない。 IpJ様のことが
図7-1(b)においても生じている。
ドI7 -1は10%引張変形を lLえた銅双結品における酸化時間 O.1 k sの薄膜試片の
刊誌A，]Ij後 における低倍率の TE:Y1写真である 。 同図からは詳細な組織が観察でき
ないが、 633K ( O.~7T M) まで升温すると粒界予触解が生じ、その領域は幅約 2μm 、
長 さ約 130μmにも及んだ。
(a) ???
?
??
??
?
? ? ?
????
??
領「
ノ1υγ』
( b ) 
図 7-2 酸化時間 29ksの薄膜試片における TEM写真
(a):昇温前、 (b):昇温後 (O.54.TM)
'ー一ー"ー-ー司慣ー一--'
? ?? ?? ? ? ?
0.1 mm 
阿 7-1 酸化時間 O.1 k sの薄膜試片におけ るTEM写真
(a):昇温前、 (b):昇温後 (O.47TM)
酸化[I'J問29ksの薄膜試片では図 7-2に示すように、 O.54 T Mにおいて粒界子融
解が生じた。 この温度は酸化 時間 O.1 ksのものより約 100K 高い。 また、この試料
の昇温前後における低倍率写真を凶 7-3に示す。 Twin-jet法によって明けられ
た穴の周りの極めて薄い僅かな領域 では、 表面予融解[7J[10Jが生じるが、図 7-
3(b)において (1丸で囲んだ (牒厚 1μm以ドの組織観 察可能 〉領域 は、粒界予融解
図 7-3 図7-2の低倍率 TEM写真
(a):昇温前、 (b):昇温 後 (O.54TM)
ー 110 I -111 -
次に、 90ks間酸化 させ た薄膜試片における昇温前後の TEM写真を図 7-4に
ぷす。 この試片は O.81TMまで昇温すると間関 (b)に示 す ように膜厚の薄い方 か ら
(a) 
4μm 
L一一ー一一目J
図 7-4 酸化時間 90ksの薄膜試片 にお ける TEM写真
(a):昇温前、 (b):昇温後(O.81TM)
112 
粒界部がくさ び状 に裂 けた く注 3>。
最後 に、酸化 時間 440ksの薄膜試片においては、図 7-5に示すように、 O.82 
As deformed 
I }Jm 
l.-同問畑町J
Heated at 0.82 T f¥1 
図 7-5 酸化時間 440ksの薄膜試片における TEM写真
(a):昇温前、 (b):昇 温後 (O.82TM)
‘ 
<注 3> 図7-4における白い部分が融解ではなく、酸化膜 および 薄膜試片 の
割れであることは、 高 倍率で両結晶粒のエ ッジを観察すると融解 の際に生 じる 丸
みを帯びず、また、孔の形状が左右対応していることによって確認 できる 。 割れ
が生じるときは、必ず、 Twin-jet法による穴の明いた 薄 い方からであり、割れた
後、 左右の 結 品粒 〈薄膜 〉は重 なるか、逆に、 くさび状 (図7-4(b))に開く く共に 支
点は膜厚の分厚い方にあり、孔の形状はテー パ がつく )。
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TMまで昇温しても粒界予融解は生じなかった。また、昇温後(同図 (b))の転位組
織は非常に転位密度の低い状態であり、粒界に接して 一 部、再結晶粒が形成 した。
このように、 90ksおよび 440ksの政置時間の薄膜試片においては約 1100Kまで
温度を上げたが、粒界における予融解は起こらなかった。 また、 440ksの試 片 に
おいては、強い般化膜に包まれているためか、薄い領域においても再結晶粒 が 形
成した。こ のことは再結晶に関する実験 を行う上で有効な手段となり得 るだ ろう ?
図 7-6に単 一 の変形銅双結晶から作製した薄膜試片における酸 化 時間と粒界
予融解調度の関係 を示す。 酸 化 時間の 増加 に伴い、粒界予融解温度 は上昇 してい
ることがわかる 。 さらに、純度 99.9999mass覧多結晶銅に 98%圧延変形 を施した 試
料から TEM観察可能な薄膜試片を作製し、室温の大気中において O.1お よび 29ks
問、酸化させた結果、 前者は O.51TM、後者は O.62 T Mにおいて粒界予融解が 生じ
7.4 考察
表 7-1に前節において得られた酸化時間と粒界予融解温度の関係を ・覧 する 。
表 7-1 酸 化 時間と銅の粒界子融解温度
試料 ひずみ 酸 化 時間 [ks] 粒界予融解制度
o . 1 o . 4 7 T M
双結品 引張変形 2 9 O.54TM 
99.99mass児 4 0 % 9 0 >O.81TM 
440 >O.82TM 
多結晶 圧延 o . 1 O.51TM 
99.9999mass出 9 8 % 2 9 o . 6 2 T M
t:.。
1.0 
注) >印 は加 熱装置の最高温度 域(約 1100K)まで昇湿 しても
粒界予融解 しなかっ たこ とを意 味す る。
?
?
? ?
????
「?
???
?0.8← 表 7-1お よ び 図 7-6か ら室温で大気中に薄膜試片を放置 した時聞が増加する
と、 粒界予融解の生 じる 温度 が増 加することがわ か る。 した がって、 銅の酸 化膜
は粒界予融解を抑制する と判断される。
ここ で、 銅およびアルミニウムにおける そ れぞれの酸化膜について検討する 。
図 7-7は純金属の銅およびアルミニウムの融点 [11 ]に対する酸 化 物 (CU20、 CuO
およ びA1203)の融点 [1 2 ]の 比を 表わ す (TM' :酸 化 物の融点 )0 CU20とCuOの融点
は、 それぞれ 1508Kと 1423Kであり 、 銅の融点(l356K)よりもやや高い。 そのた
め、 CU20とCuOの強さは温度上昇とともに減少するが、酸 化膜の膜厚の増加は強
度の増加 に結 びつくと考 え られる 。
事実、酸 化 時間 90ksの試片(図 7-4)では O.81TMという高温まで昇湿すると、膜
厚 が 薄い領域 では割 れ が生 じた が、同 じ温度まで昇温した酸 化 時間 440ksの試片
(図7-5)においては粒界の割れが生じな か った。 これは酸化膜の膜厚増加にとも
0.2← 
0.0 ~o ~o 60 sb 1 ~o H 4~0 4~0 4160 
Time for oxidation / ks 
図 7-6 同一 銅双結晶試料における酸化時間と粒界予融解温度
114 115 
2.5ト
2.0ト
戸1.5ト
"-.，. 
三1.0←
0.5← 
0.0 ・
AI203 CuO 
図 7-7 銅の融点に対する酸化物の融点の比
E 
CU20 
ない強度が増加したことを示す。したがって、本実験における酸化時間の増加は
膜庄の増加にともなう酸化膜の強度の増加であるとみなせるだろう。このように、
銅双結晶の薄膜試片における粒界予融解挙動に対して、酸化膜の厚さ(強度〉が影
響を及ぼすことがわかった。
ここで、凶 7-3 (b)において膜厚の分厚い領域では粒界予融解が生じたにもか
かわらず、 O r:11 で示した領域〈膜厚がかなり薄~， )において、粒界予融解が生じな
か ったことについて考える。この膜厚の薄い領域(約 1μm以下)は高倍率で観察
可能な領域で、転位組織および回折パターンなどを調べるために長時間観察した
結果、試料表面が汚されている可能性がある。 しかしながら、汚れ(コンタミネ
ーション [13 J)が粒界偏析に関連するならば、粒界予融解温度を逆に下げる働き
をする(不純物による)かも知れない。一方、汚れが膜厚増加となるならば、粒界
予融解温度を上げるかも知れない。また、膜厚のかなり薄い領域において、 電子
ビームを絞ると絡んでいない転位が移動し、試料表面に抜けたり、合体 ・消滅す
る現象が観察できる 。 このように膜厚のかなり薄い領域においては転位密度 がか
なり低い。 このことが粒界予融解混度に影響を及ぼしているとも考えられる。
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7.5 結言
4 0 %引張変形を与えた純度99.99mass%の単・銅双結晶試料から TEM観察口J
能な薄膜試片を作製し、その後、室温大気中において酸化時間を種々変化させて、
薄膜試片表面を覆う酸化膜の膜厚を変化させた。 これら酸化時間 (酸化膜 j￥)の
異なる試片を TEM内で昇温し、粒界予融解温度を調べ、粒界予融解現象に及ぼ
す酸化膜の影響を調べた結果、次の結 言を得た。
( 1 ) 閉じ塑性変形を与えた銅双結晶の薄膜試片において、酸化時間 (酸化
膜厚)の増加にともない、粒界予融解温度は融点の 1/2から融点へとと昇した。 す
なわち、試料表面を覆う酸化膜は粒界予融解を抑制するように作用する 。
( 2 ) 塑性変形した銅、ニッケルおよび銀の薄膜における粒界 F融解温度が
融点の約 1/2である (第 8および 9章で述べる )のに対して、塑性変形したアルミ
ニウムにおける粒界予融解温度が融点近傍と非常に高い原因の 一つは、薄くても
撤密で強固な酸化膜 (A1203)に基因する 。
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第 8章 酸化膜のない塑性変形した銀双結晶に
おける再結晶および粒界予融解に及ぼす
活動すべり系の影響
8 . 1 緒言
前章で、塑性変形した銅双結晶の粒界予融解に及ぼす酸化膜の影響について調
べ、酸化膜の厚さが増加すると粒界予融解温度が上昇し、バルク材の融点 (T M) 
に近づくことを示した。
本章で取り扱う銀は、銀 酸ー素の 二 元状態図 [1 ](図 8-1 )が示すように、銀酸
化物 Ag20は大気中で、温度が463K(O.38TM)を越えると銀と酸素に分解する 。 こ
のことは本論文における焼鈍温度では銀の試料の表面には酸化脱が存荘しないこ
とになり、酸化膜のない薄膜試片の粒界予融解の実験が可能となる。
一方、銀の積層欠陥エネルギーは、アルミニウムはもちろん銅よりも低い。 そ
のため部分転位に分かれやすく、変形後の転位が複雑に絡みやすく、焼鈍での回
復 ・再結晶が遅れる可能性があり、粒界予融解が生じやすい可能性がある 。
例えば、積層欠陥エネルギーが O.2J/m2[2Jであり、銅の約 5倍であるアルミニ
ウムを用いた場合、融点の半分以下の温度において転位の上昇運動が活発になり、
ポリゴニゼ ーション化が生じ [3 J、亜結晶粒の合体による再結晶粒の形成が確認
されている [3][4J。 しかしながら、第 3および 4章において述べたように、積層
欠陥エネルギーが比較的低い銅において融点の半分程度の温度では、ポリゴニゼ
ーションの形成は活発でなく、転位の回復挙動に違いが生じた。 また、 18-8ステ
ンレス鋼 [5 ]は低温では積層欠陥エネルギーの低い合金や銀 [6 ]と同じタイプ、高
温ではアルミニウムなどと同じタイプの圧延集合組織を有することを示し、この
ことを積層欠陥エネルギーの温度依存性を用いて説明している 。 また、比較的積
層欠陥エネルギーの低い銅についての再結晶粒形成機構は焼鈍双品(多重双品を
含む)であると報告されている [7J-[9J。このように、積層欠陥エネルギーの大き
さが変形組織および再結晶粒形成機構に大きく影響を及ぼす。
そこで、 2種類の成分結晶の異なる銀双結晶材 (No.1および No.2 )を作製し、
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それぞれの双結晶材から引張方向が異なる 2種類の引張試料 (p材および NM)を
切り出し、 粒界予融解挙動を調べる 。 さらに、 一方の銀双結品材 〈試料No.1 )に
ついてはと述の予融解挙動を調べる 2種類の引張試料と同じ 2種類の引張試料を
もう Iセ ッ ト切り出し、バルク試料のまま粒界近傍における再結晶粒の形成につ
いて調べるとともに、粒界予融解現象との関連を検討する。
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図 8-1 銀 -酸素の 二元状態図[1 ] 
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8.2 実験方法
図 8-2に 2種類の試料における各引張試料の名称および実 験方法の概略図を
示す。まず、純度99.999mass出の粒状銀を用い、、F板状 (20て 20て 4mm3)の銀双結
品試料No.1およびNo.2を作製 〈破線 )した。 さらに試料No.1については、 yz平
面に平行に 2分割し、前庁側を30%引張変形後、バルク材のまま粒界近傍におけ
る再結晶粒の形成について調べ、後方側を引張変形後に薄膜化し、粒界 F融解に
ついての実験に用いた。 これらの 2種類の板状双結晶材から引張方向が粒界面 (X
Z平面 )に対して平行 (p材 )および垂直方向 (N材 )の 2種類の引張試料 (平行部3.
5x3x1.3)を放電加工機により切り出し、電解研磨 (研磨液 :6出シアン 化カリウム
水溶液)をして引張試験に供した。 これら 2種類の引援試料にそれぞれひずみ速
度4.8xl0-4s-lで 30%の引張ひずみを与え、粒界近傍において活動したすべり帯
を光学顕微鏡により観察した。
試料No.1における前方側から取り出した 2種類の引張試料 (P I F， lF)はバ
ルク材のまま電気炉によって温度673Kで焼鈍・再結晶化された。再結 品時間は初
期段階の再結品粒が得られるように、それぞれ (300+480)sと300sの問焼鈍した。
焼鈍後、 SEMによる EC Pを用いて粒界近傍において形成した再結品粒の万位
を求め、それらの形成の仕方について調べた。
一方、粒界予融解挙動実験については、引張変形後、光顕観察したすべり帯の
組織と対応させるために、片側からエメリーペーパーにより薄膜化し、光顕観察
した試料の表面層の粒界部の薄膜が得られるように作製し、粒界部分が TEM観
察可能な試片をTwin-jet法により作製した。 これら試片 (試料No.1: P lB， N-IB、
試料No.2 : P -2， N -2)の引張変形後の内部組織を TEMにより観察し、その後、
昇温その場観察しながら、粒界予融解温度を測定した。
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銀双結品試料 No. 1 
引張変形挙重力3. 
8.3 
8. 
次節における再結晶挙
うら面の表面層について
のみ述べる。
試料 No.1の銀双結品における成分 結晶の方位および 2種類の試料 CPM，NM) 
成分結晶 Aは成分結晶 Bを X軸に近い納まわりにの引張方向を図 8-3に示す。
第 8.3. 3節における粒界 予融解挙動と対応づけるため、
動の結果および本節における引張変形挙動については、
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および P材と N材における引張方向
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図 8-3 2種類の引張試料における各引張試料の名称および実験の概略図
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図 8-2 
IUlに、ド行 (Z軸 )jI何 〉 であり、試料~ 1Bが粒界面に垂直 (Y軸方向)である 。 それゆ
え、、Ji然のことながら 2栂類の試料 (P ) Bおよび N -1 B)はともに同じ成分結晶か
らなり、 IriJじ粒界構造をもっ以結 品であるが、方向の異なる引張変形によって粒
界近傍では異なるすべり系が活動することが期待できる。それぞれの試料におけ
る成分結 1の主すべり系および 2次すべり系のシュミット因子を表 8 1に示し、
i=.すべり系の模式 凶を凶 8-4に示す。 これにより、 2種類の試料における主す
べり系のすべ り直iおよびすべり方向がそれぞれ異なった関係を有していることが
わかる γ 例えば、試料 P 1 s(図84(a))の主すべり系は P1D1Aおよび P1D1Bであり 、
シュミッ トlAlJ三のイtQ(m )はそれぞれトO.50およびmO. 49であり、それぞれ主すべ
り系が活動すると|可成分結晶ともに粒界へはらせん成分の多い転位が粒界面に平
むに侵入・集積し合う 口 また、 主すべり系同士の NJ J値は O.70と大きく、塑性的ひ
ずみの適合 性も良い双結品である 。 しかし、両主すべり系の活動によって塑性変
形が進行すると、粒界面にほぼ垂直な軸の回りに両成分結晶が互いに逆回転し、
新しいねじり成分が粒界に加わる(ねじり角は減少する)ようになる。その結果、
牧民近傍のおもて面とうら面で具なる局所応力 [10J-[13Jが発生するタイプの決
結品である 。 ー方、試料 N 1 B (同図 (b))の結品 Aでは主すべり系 P4D2AおよびP4D
(a) 
、? ， ，
，
??，?? 、
Z 
T.D.<二〉
? ? ?
Crys.A Crys. B 
X 
N-1 X P-1 
図 8-4 試料No. ] の P 材および N 材 の主 すべり 系の 模 式 ~l
表 8-1 試料 No. 1の P材および N材における主すべり系
および 2次すべり系とそのシュミット因子
6Aの シュ ミッ ト因 子の値 がm=O.31と等 しく、 共面 すべ りである。 それ らが活 動す
ると、ともに混合転 位が粒界へ侵入・集積する 。 結 晶 B側では主 すべ り系 P1D2B(m
=0.39)が活動する と刃 状成 分の 多い 転位が粒界面に平行に侵 入・集積する試 料 と
なる 。
30出引張変形後の 試料 P-lBおよび N-lBにおける 粒界近傍の活 動 すべり帯の光
顕写真を図 8-5に示 す。試料 P-1 B (図 8-5(a)) においては 両成 分結晶ともマ
トリッ クス全域にわた って主 すべり系 P1DIAお よびPIDIBが顕著に活 動した とみな
される。
これらの結果、試料 P-1 Bで は両成 分 結 晶と も主すべり系による著 しい らせん
転位が粒界へ侵入・集積したとみなされる 。
次に、試料 N-1 B (図 8-5(b))において 結晶 A側では主すべり系 P4D3Aおよび
P4D6Aがほぼ 全域にわた って均 一に活 動し、 結品 B側 では主すべり系 P4D2B、さら
に、 二次すべり系 PID5B(m=0.34)および隣接結晶 Aの主 す べり系 P4D6Aとの Nj J 値
試料 P材 N材
+耳，('十1I円Irl A B A B 
ì ~. す べり系 P 1 0 1 A P 1 0 1 B P 403 A P 4 D 2 B 
P 4 0 6 A
シュミット因チ o. 5 0 o. 4 9 o. 3 1 o. 3 9 
二次すべり系 P 4 D 6 A P 4 0 2 B P 1 0 2 A P 1 D 5 B 
P 3 D 2 A 
シュミット因子 o. 4 4 o. 4 2 o. 2 5 o. 3 4 
124 125 
が比較的大きいすべり系 PID6B (m 0.26，N，. 0.55)も活動したとみなされる 。 さ
らに、シュミット閃子は比較的小さいが、すべり 系P2D1B(m 0.22)が粒界近傍に
おいて隣f妥結品八の主すべり系 P4D3AとのN1 J値が 比較 的大き いくNi J二O.59)ために
活動したとみなされる。 さらに、結品 A側では P2D1Bとの Ni j値 がかなり大きい P
2D4A(¥'J 0.81)がP2DIsの活動に促されて、粒界近傍において局所 的に活動した
とみなされる c
これらの結果、試料 N lBにおいては結晶 A側 で主 すべり 系P4D3AおよびP4D6A
の活動による混合成分の転位が、 結晶 Bでは主すべり系 P4D2Bの刃状成分に加え、
PID5日および PID6Bによる刃状成分の多い転位が粒界に侵 入・集積 したものとみ
なされる 。 さらに、両成分結晶とも粒界近傍におい て局 所的 に活 動した P2D4Aお
よびP2D1Bによるらせん成分のかなり多い転位も侵入・集積 した とみなされる 。
G.B. (b) 
stal A Crystal B 
1勺
トコο 
T(] 8 5 (a) :試料 P 1Bおよ び(b):試料 N 1 Bにお け る30出百|張変形後の
活動 すべり 帯の 光顕写真
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8.3.2 再結晶挙動
試料 P-1 Fを673Kで (300t480)s問焼鈍した後のう ら面表面層の粒界 (G.B. )近傍
の反射電子線像および各領域における方位の E C P像を図 8-6に不 す。領域 A
および Bにおける反射電子線像はすべり軌跡が残 ってお り、また、 EC P像 はま
だ不鮮明であり、残留ひずみが存在 していることか ら、これ らの領域は変 形 マ ト
リックスであることがわかる 。 それに対して、 領 域 C"'-Fの EC P像は鮮明 であ
り、それらの領域は再結品した領域であることがわかる 。 また、図中にお け る再
結晶領域 Cおよび Eはそれぞれ二 カ所あるが、それらは独立 した領域 では ある が、
E C P像がほとんど等しい (1。以内のずれ )ために同じ 記号 を記 した。 これ らの
領域 A，.. Fにおける方位を解析し、粒界の模式図および領域 A"'Fの {1 1 1 }極点
図を図 8-7 (a)および (b)にそれぞれ 示 した。 変形マトリ ックス Aおよび Bは先
B 
タ
/ (~ ，〆
C 
〆.- D A 
{113} 
(20  
.<012> 
~112> . _ Crystal B 
図 8-6 試料 P-1 Fにおける焼鈍後 (673K-(300t480)S)の組成像および
A，.. F領域における EC P像
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に予想したように、互いに粒界に垂直に近い軸まわりに逆回転することによって、
π/20rad(lOO )以内の万位差に接近 (単結品化 )している。このことは、主すべ り
系PIDIsが優先的に活動したことを示している。再結晶粒 Cと結晶 Aとの粒界は
結晶 AのP4A面のトレースをもち、 P3A軸まわりに約700 回転した方位で あ るとみ
なすことができるが、結晶 BのP4B面のトレース線に挟まれた細長い形 状 から、
結晶 BのPIB軸まわりの双晶であると判断する方が妥当である。再結品粒 Dは両
結晶 Aおよび Bに対してランダムな方位のようであるが、再結晶粒 Cと双晶 関係
にあり、結晶 iうの多重双品であるとみなせる 。 再結晶粒 Eはランダム万位で あ り、
再結晶粒 Fは再結晶粒 Cと同様、変形マトリ ックス B と双品関係であるとみなさ
れる の
このように、積層欠陥エネルギーが非常に低い銀の双結品において、粒界に対
してらせん転杭が主に侵入 ・集積した場合は、銅双結晶の場合のような種々の回
転角をもっ く11 )軸[吋転機構による再結晶粒の形成はほとんど観察されず、再結
品粒の大半は双品が占めた。
( a)
B A 
(b)Agf!?以face
OE 
OF 
OC 
00 
<111> 
加 tonn剖 ma世xA ム
加 tormedmatix B .A 
Z Recrys凶 lizedgr創n 0 
00 
P1B OE 
‘ E凶P3A'C 
.x Y 
.内B OE 
OE ~ ._ 
VPTA 。
F CD 
図 8-7 (a):図8-6における粒界の模式図、 (b):領域 A---Fの
<11い極図
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方、図 8-8は試料 N-lFを673Kで300s焼鈍した後の粒界 CG. B. )近傍におけ
る反射電子線像および図中に示した各領域における EC P像をぷす。 |司凶におい
ても結晶 Aおよび Bの EC P像は不鮮明であり、再結晶していないことがわかる 。
粒界近傍の模式図および元の結品と再結品粒No.1 -6の方位の{1 1 }極点図を関
A 
• <123> 
み
fV 
4x 
<110> 
• 
図 8-8 試料 N-1 Fにおける焼鈍後 C673K300S)の組成像および再結晶粒
No. 1 -6における EC P像
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8 -9 (a)および (b)に示す。
塑性変形にともなう活動すべり系の違いによって、変形後の N-1 Fの結晶 Aお
よび Bの方位関係は、明らかに、先の P-1 Fのものとは異なっている。変形前(図
8 -3 )と比べると結品 Aは比較的類似した方位を示しているが、結晶 BはP2B軸
まわりに約 100 回転しており、 P-1 Fのように単結晶化はしておらず、 P2Aまたは
P2B軸まわりに約250 の回転方位関係をもっている。図 8-9(b)から再結晶粒No.
1はP1B軸まわりに右へ30。回転した方位関係をもつことがわかる。 N.o.2の方位
はP4A軸まわりに左へ回転した双品であり、No.3はNo.2の同じ軸 (P4A)まわ りに
右へ回転した双品である。そのため No.3は結品 Aの方位と似ているが、結晶 A
の多重双品であることがわかる。再結晶粒No.6はP3A軸まわりに約 500 回転した
方位関係を有し、No.5はNo.6の双晶であることがわかる。これらの結果から、試
( a) (b) 
Ag Speclmen <111> 
N-1 F Back face 0・foπn創jmatix A A 
Defonn剖 matixB A 
Z 
B 1 A 
ぺP柏ヤ ψ; 
04 0 4P1B 
06 
P3R 匂deg 01 
02 ド出~ÿ
内B" O2 0， 04 
ぷ3 04 
0， 06 
4p布
図 8-9 (a):図8-8における粒界の模式図
(b):再結晶粒No.1 ，._ 6のく111>極図
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料 N-1 Fにおいて主すべり系P4D2Bの刃状成分の多い転位が粒界へ位人・集積した
とみなせたが、その後の両成分結品の粒界近傍においてのみ顕著に活動した P2 D，j 
AおよびP2D1Bによるらせん成分の多い転位が粒界へ似人・集積したために、 <1 1 1 )
軸回転機構による再結品粒(No・1およびNo.6 )が形成したとみなせる 臼
ここで、変形マトリックスと <1 1)軸回転した万位関係の再結晶粒 (N 1 Fにおけ
るNo.1およびNo.6 )が形成したので、猪子ら [14 ]のアルミニウムにおける く111ち
軸回転機構による再結品粒形成モテールに着目して検討してみると、 ，lj結品粒No.6 
の方位はP3A4ifl1まわりに回転した再結品粒であるので、 P3A曲iを交法|市とするすべ
り系が 2つ以上活動する必要がある 。ここで凶 8-:3より P3A面を交差 l面にもっす
べり系はPID2A，P2D4AおよびP4D6Aである 。 実際、試料 N-1 Fのうら!耐の結品八側
では粒界近傍において図 8-5 (b)より P2D4AおよびP4D6Aが活動したと判断できる
すべり帯が観察できる 。 したがって、 P3A面上でらせん転位のネットワークが形
成され <111 >軸回転機構による再結品粒が形成したと考えられる 。 このように積
層欠陥ヰネルギーがかなり低い銀においては双品による再結品粒の形成が非常に
顕著であるが、 (111 >軸回転により形成した再結晶杭は猪子らによるモデル ，1 J 
と 一致した。
また、試片 P-1 Fのように活動したすべり系のらせん転位が顕著に粒界へ侵入 ・
集積した場合でも、多重すべりによる 1つの面上において 2つ以上の交去すべり
系が活動しない場合、変形マトリックスと (1 1 1 >軸回転した方位|均係をもっ再結
品粒(双晶は除く〉は生じにくいことがわかった。
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(a) 
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TEM観察した結果のー例を区18-]O(b) に示す 。 凶 8-10(b ) の観察領域は r~] (;1 <-a) 
こおける黒丸領域に相当し、かなり局長r的ではあるが、代五的な杭界であるとみ
なせる。この領域はマクロ的 L凶8-10(a))には、 七に主すべり系が町'i~与に活動し
た領域であり、主すべり系のらせん転位が顕去に活動したとみなされる ‘ このよ
うにらせん転位が主に杭界へ侵入・集積したとみなせる試料 P-1日における 30qoの
lJl張変形後の粒界は、 TEM観察(図 8-10(b))においてもかなりの 1'(綜性を保っ
ていることがわかる。さらに、牧内の転位組織はらせん転位がfil片:に活動したよ品-
n にみられる、転位指度の高い領域と低い領域との境界に別{確なセル峨を形成し
ないという特徴をもっていることがわかる ロ
この試料を TιM内において好調その場観察し、加熱 rlr、約 780K (げ0.63T、， ，: )弔
守¥1-，点貞撮影し、さらに、そのまま 940K(0.76TM)まで JTfI.1IrJ後、室副まで冷却した後
の TEM守A 真を凶 8-11(a)および(b)にそれぞれぷす。関 810(b)の組織観察した
8.3.3 粒界予融解挙動
|火18 -] 0 (. a)に30%づI~長変形後の 11.式料 Iコー!日におけるうらr(JÎ の粒採近傍の活動す
べり，iJの光踊 '1]!t_tをぷす。 うら 1(1においては向成分結晶ともマトリックス全域に
わたってれすべり系 PIDIA(m0.50)およびPID1s(m0.49)が以持に活動し、この結
'+!.、 N.Wへは !liJj成分結 1J1ともi:すべり系の以将な活動による、らせん成分のかな
り多い松村;か机界へ他人・集制したとみなされる口
い(18 -1 0( a )で観捺したうら 1(1去 Iftl)留の粒界近伐の変形組織との対応をつけるた
めに、以乱i;1l1式料のおもて 1(i側から縛膜化し、|司じうら面の丘|函!丙の粒界近傍を
<001> 
ι一一与 <111> 
h ・司
<111> 
(a) 
? ?， ， ， ? ? 、
? ?
?? ?
?
5μm 
し一一一一_J
1)( 8 1 0 I試料 iコ げにおける 30出51長変形後の活動すべり帯の
光顕'芋虫Ua)および内部組織 TEM写真 (b)
関 8-11 凶8-10における低倍率同ー視野写貞
(a):昇温中(約 0.63TM)
(b) :昇温後 (0.76TM)、室温で撮影
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fiJ'l f!或は似18-1(a)において (1丸で記した領域であり、同 一視野 写真 であるが、倍
率が異なる i式料 P-1 BはO.63 T w.において粒界は融解 を生 じ始め、 O.76TMまで
舛制すると i立さ約 100μmにも述した。 また、 Iri]~I (a)は加熱中に撮影したために、
出 1+起により 1詳細な組織観桜はイミpJ能であるが、粒界の融解は連続 的な粒界 (G.
s. )において部分的に牛.じ始めたことが分かる 。 そして、関 8 ll(b)に示すよう
に、対 話1iによる子融解の進行にともない予融解部がつ ながり、予融解部 〈孔 )の幅
はが0) l "' 2μm科 Jtになった。
次に、試料 N-1 Bの30%1張変形後のうら而における粒界近傍の活動すべり帯の
光顕リJ'Jおよびその内部品1織 TEM写真をそれぞれ図 8-12(a)お よび (b)に示す。
なお、 TE M '1 ti<:凶8-12Cb))と対応さ せるために光顕 写真(同図 (a))をうら焼き
した。 マクロ的 (光顕観察 〉には第 8.3. 1節 におい て述べたとおり、結品 A側では
じすべり系 P4D3AおよびP4D6Aの活動による混合成分の多い転位が、結晶 B側では
Lすべり系ド4D2Bの刃状成分に加え、 PID5BおよびPID6Bによる刃状成分の多い転
杭が粒界に侵入 ・集積したものと みなせる 。 さらに、粒界近傍において局所的に
活動した P2D4Aおよび P2DIBによるらせん成分のかなり多い 転位 も侵入・集積した
とみなされる 。 この変形組織の 内部組織を TEM観察 (図 8-12(b))した結果、粒
界は試料 P-1 B(附 8-10(b))ほど直線性を保っていないことがわかる 。 また、あま
り明確ではないが、結品 A側では左下 がりの帯状のセル壁らしき転位組織が観察
できる 。 結，ft，1う側では !折々 に lE万形に近いセルが形成しかけていることもわかる 。
このことは結 lih八側へはガ状成分の多い 転位の侵入・集積による借状のセル組織
が形成し、結品 B側ではらせん転位の活動によ る転位密 度の高い領域と低い領域
との境界が唆昧な転位組織を示 しているとみなせる 。 したがって、図 8-12(a) 
Lあるいはい(18 5 (b) )での判定どおり刃状成分の多い転位に加え、 らせん成分の多
い転位も村~W へ侵入・集積した ことが わかる 。
この薄膜ぷJiーを昇温その場観察しながら、加熱中約 950K(0. 77T M)で 図 8-12 
(b)と|司 -制野な点 (倍=容は異なる )を蝿り、さらに、 1023K(0.83T M)まで昇温後、
宰温まで冷却した後の TEM当貞を図 8-13(a)および (b)にそれぞれ示す。 阿 8-
13(a)は)]11鞠rl'の撮影によるため、組織は 観察できないが、 0.77TMにおいて粒界
子融解が生じ始めたことがわかる 。 その後 0.83TMまで昇温 しても粒界の融解部
の長さは進展しなかった。 これは 950K (0. 77 T M)(同図 (a))においてすでに膜厚
の厚い方(下方〉に再結晶粒 (R.G. )が形成 したために、ひずみを蓄えた 元の粒界 (G. 
B. )がなくなったためである 。
さらに 、図 8-13(b)において結品 Bの粒内には正方形の明確なセルが形成して
いることがわかる 。 また、薄膜試片表面を覆う酸化膜が約 O.4 T Mで消 滅 (分解 〉
する銀においては、 O.83 T Mの高温まで昇混するとかなり分 厚い領域まで転位を
含む結品粒の融解(おそらく表面子融解による)および蒸発がみられる。
この試料 (N-IB)は試料 P-1 Bに比べて変形後セル組織を形成 (転 位の樫列 )し、
昇視によっても転位が整列(消滅、合体、再 配列を含む)しやすいようで、それが
? ????
??????
?
? ?
???
、?，????? ? 、 (a) 
Cry.A 
ら952P巳
メ~&
O.2mm 
く111斗
125>ど/
く10>
/‘ d く211>
1/--ニテ く210>
三巴」
図 8-12 試料 N-1Bにおける 30出引張変形後の活動すべり帯の
光顕写真(a)お よび内部組織 TEM写真 (b)
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8.4 試料No.2(P -2， N -2)における粒界予融解挙動
、 、
?
? ?， ，，? 、、 図 8-14に試料 No.2の成分結品八および Bの初期万牝および引板 試料 r-2お よ
び N-2の引張万向 (T.D. )をそれぞれ ぷす。結品八は Bを Y軸 に近い共通な く100>軸
のまわりに 200 回転した万位関係をもっ。 これらの試料 の主 すべり系お よび2次
すべり系のシュミット因子を表 8-2に示す。 また、試料 P-2および N-2の それ
ぞれの巨すべり系の模式図を図 8-15に示 す。 試料 P-2お よび N-2と もに 主すべ
り系が活動すると刈状成分の多い転位が粒界に侵入 ・集積するタイ プで ある 。
Component 
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之EJ
Crystal A 
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~\oor~i) Z(G.B) 
Heated at O.77TM at 0.83TM 
『司可
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'018 '028 。D4A 。D6A‘P4B D・5B-x “v口rL司ロU 
ヤP3A of N-2) 
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図 8 13 図8-12における低倍率同 一視 野写真
(a) :昇温中 (約0.77TM)
(b):昇温後 (0.83TM)、室祖で撮影
予融解の開始を遅らせたのかも知れない。
このように、銅双結晶と同様、単 一銀双結品から切り出した、成分結品 Aおよ
び Bが同じ方位関係をもっ粒界においても 、 引張方向を変えて変形 (30%の引張変
形 )を与 え、粒界近傍で活動したすべり系が異なると、粒界構造および粒界近傍
で活動した転位の種類は変化した。 その結果、粒界が引張方向に平行であり 、 ら
せん成分の多い転位が侵入 ・集積する試料 (P-lB)の粒界の融解開始温度 Tmは
0.63TMC長さ約 100μ mにまで及ぶ )であり 、 一 方、多重すべりにより刃 状 および
らせん成分の転位が侵入 ・集積する試料(N-IB)では Tm二 O.77T Mと異 な った値を
示した。
図 8-14 試料No.2にお ける成分結晶の初期j方枕のステレオ投影図
および P材、 N材におけ る引張方向
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図 8-16(a)に試料 P-2の30%引張変形後のおもて面における粒界近傍のすべり
帯 の光顕写真を示す 。両成分 結品とも主すべり系PIDIA(m0.46)およびPIDIs(m
ョ長 8-2 試料 No.2の P材および N材における主すべり系
および 2次すべり系とそのシュミット因子
試料 P材 NM 
，。-n7H仁日I A B A 13 . 
主すべり系 P 1 0 1 A P 1 0 1 3 P 201八 P 3 0 6 B 
P 4 0 3 A 
シュミット因子 o. 4 6 o. 4 4 o. 4 9 o. 4 5 
二 次すべり系 P 4 0 3 A P 1 0 3 B P 1 0 4 A P 1 0113 
P 3 0 2 13 P 4 0313 
シュミット因子 o. 4 5 o. 3 9 o. 3 7 o. 4 3 
0.2mm 
(c) 
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図 8-15 試料 P-2および試料 N-2の主すべり系の模式図
凶 8-1 6 試料 P-2における 30出引張変形後の活動すべり帯の光顕写真 (a)、
変形内部組織(b)および同 一視野における昇温後 (0.81TM)の TEM写真 (c)
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O. 14 )が顕著に活動し、さらに、結晶 A側では 主すべり系とシュミット因子の値
がほぼ等しく、隣接結品の主すべり系 PIDIBとの N.J値が大きいくNi j二O.88)すべ
り系 P1 D3A(m 0.45)も活動したとみなされる 。 また、結晶 B側の粒界の近傍(同
凶(a)の以い領域)においては隣接結晶の P4D3Aと応力伝達係数が大きく、シュミ
ット 閃 fも比較的大きい 2次すべり系P3D6B(mニ0.32，N.j-0.74)の著 しい活動がみ
られる 。 これらすべり系の活動により、両成分結品とも刃 状成分の多い転位がよ
り . )持粒界へ侵入・集積したとみなされる 。 この観察した表面層の粒界近傍にお
ける変形後の TEM組織を 関 8-16(b)に示 す。 光顕観察においては直線的である
粒界が、 TEM観察するとかなりウェーブしていることがわかる 。 この粒界に接
して転位密度のかなり低いと判断される領域 (白い部分 )が存在していることから、
創成結品の場合(凶 3-14 )と同様、刃状成分の多い転位が活動することによる粒
界近傍の転位の再配ダIjが生じた可能性がある 。 この試料をその場観察しながら
1000K(0.81TM)まで昇温 (図816(c))すると、膜厚の分厚い方からは再結晶粒 (R.
G. )が形成し、薄いHからは融解・蒸発が生じた。 しかしながら、再結晶粒と変形
マトリックス結晶杭との粒界 (N.G.B.)はもとより旧粒界 (G.B. )においても融解は
生 じなかった。
次に、試料 N-2の場合、 30%引張変形後の光顕観察(図 8-17(a))による粒界近
傍における活動すべり系を調べてみると結晶 A側では 主すべり系 P4D3A(m=0.49)
が広範聞において活動した。 その後、変形の進行によって 2次すべり系P1D4A(m=
O. 37)が活動したとみなされる。 しかしながら、粒界の極く近傍においては隣接
結品の下.すべり系 P3D6B(mcO.45)との Ni j値が非常に大きい (Nij=0.91)もう 一つの
主すべり系 P2DIA(m0.49)が、顕著に活動したとみなされる。結品 B側において
は明瞭なすべり帯の観察ができない主すべり系 P3D6B(m=O.45)が活 動した。 その
後、約 100 結品回転が生じ〈すべり帯の回転から判断)、 2次すべり系 P2D6B(mニ
O. 26)が顕著に活動した。これは P3D6Bのすべり帯がP2D6Bのすべり帯のポケてい
る領域において観察できることから判断できる。 その結果、粒界へは結品 A側で
は1)4D3Aによる刃状転位およびP2D1Aによる刃状成分の多い混合転位が、結晶 B側
においても P3D6sおよびP2D6Bによる刃状成分の多い混合転位が主に侵入 ・集積し
たとみられる 。
この観察面の表面層の粒界近傍における変形後の薄膜 TEM写真 を図 8-16(b) 
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に示す。 この試料においても刃状成分の多い転位が顕著に粒界へ侵入・集積した
ために、変形によって粒界はすでにかなりウェーブし、 転牝密度の低いと判断
れる (向く見える 〉部分が形成していることがわかる 。 組織観察後、 970K (0.79 
T M)まで昇混 (同図 (c))しでも、粒内転位は整列したが、粒界の y融解はft:_じな
かった。
(a) T.D. 
〈乞:::::::>
(c) 
O.2mm 
L一.. 
Crys.B 
図 8-1 7 試料 N-2における 30出引張変形後の活動すべり帯の光顕写真 (a)、
変形内部組織 (b)および同 一視野における昇温後 (0.79T M)の TιM写真 (c)
このように試料No.2(P-2およ び Nーのにおいては、引張万向が異なっても刃
状成分の多い転位が顕著に侵入・集積した粒界であり、 1000K(0.81 T M)あるいは
970K(0. 79 T M)まで昇温しでも粒界の融解は生じなかった。
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8.5 銀の粒界における活動すべり系と再結品および
粒界予融解の関連についての考察
銀双結 lI試料No.1およびNo.2における 30%引張変形後、粒界近傍において活
動したすべり系によって粒界へ侵入・集積する転位の種類、変形後の TEM観察
における粒界の状態および銀の融点に対する粒界予融解温度の比 (Tm/TM)を表
8 3にノJ三し 7こ。
第8.3. 2節において、試料No.1の双結品から切りだした引張試料 (P -1 Fおよび
J'.J IF)を30%引張変形後、バルク材のまま焼鈍・再結晶化し、試料表面の粒界近
傍において 形成した再 結晶粒に ついて調べた結果、積層欠陥エネルギーがかなり
低い鋭においては焼鈍双品の形成が非常に顕著であったが、試料 N-lFでは粒界
へらせん成分の多い転位 が主 に侵入・集積し、かっ、多重すべりによる交差面上
以I8 -3 銀双結晶試料 (No. 1、2)における活動すべり系による粒界への
集積転位、変形後の粒界の状態および融点に対する粒界予融解調度の比
粒界へ侵入 ・集積したと TEM観察に
銀双結晶 みなせる転位の種類 おける変形後の T m /T M 
試料 粒界の状態
Cryslal A Crystal B 
P I s らせん転位 らせん転位 直線的 O. 6 3 
No. I 
N 1 B メJ状転位と 刃状転位と 少し波状 O. 7 7 
らせん転位 らせん転位 ( < O. 5μm) 
P 2 メj状転位 刃状転位 波状((1μm) > 0 . 8 1 
No. 2 
N 2 メJ状転位 刃状転位 波状( < 1μm) > 0 . 7 9 
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でのらせん転位のネットワークの形成によるとみなられる く111>軸阿転機構によ
る再結晶粒が生じたことを述べた。 このことは試料 N 1Fにおいて粒界へらせん
成分の多い転位が顕著に侵入・集積していたことを裏付ける 。さら に、試料 P 1B 
では変形後の TEM観察(図8-10(b))においても粒界の直線性がかなり保たれて
いた。 これは銅双結品の粒界における場合(図 5-1 )と同様、粒界へらせん転位
が顕著に侵入・集積していることに対応している 。 そして試料 P-1 Bは、試料 N-1 
Bよりも粒界の直線性が保たれていることなどからも判断できるように、 らせん
成分の多い転位がより顕著に粒界へ侵入・集積したと考えられる 。 その結果、試
料 P-1Bは試料 N-1Bよりも低い温度において粒界の予融解が生じた。 このことは
銅 (第5.4節)と同様、 らせん成分の多い転位が顕著に侵入・集積した粒界はより低
い温度において予融解が生じるといえる 。
一方、刃状成分の多い転位が粒界に顕著に侵入・集積した場合(試料 p-2および
N -2)、アルミニウムおよび銅に見られるような変形帯の方向に沿うセル壁は明
確に形成しないが、変形中に粒界近傍の転位の再配列が生じることは銅双結晶の
場合と同様であり、粒界予融解も同様に生じにくいことが明らかになった。 これ
は、刃状転位が顕著に侵入 ・集積した粒界は、転位の消滅 (合体 )が生じ、図 8-16
(b)および図 8-17(b)に示すように粒界近傍の転位密度が粒内よりも低いことが粒
界の予融解を生じ難くしている一因と考えられる 。
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8.6 結言
焼鈍温度では既に酸化膜がなく、積層欠陥エネルギーがかなり低く(アルミニ
ウムに比べて約 1/15入 部分転位に拡張しやすい銀において、旧粒界の構造が同
で、両成分結品の方位関係が同じである純度99.999mass出双結晶材から 、引張
方向が粒界面に対して平行および垂直方向の 2種類の引張試料を作製 した。 それ
ぞれの引張試料に 30児の引張変形を与え、粒界近傍において活動した すべり系 の
相違が粒界近傍の再結晶粒形成に及ぼす影響を調べ、アルミニウム (第 9章 )およ
び銅双結晶と比較 ・検討した。 さらに、同 一引張試料を用いて薄膜化 した後、 T
EM内で昇温することによって、酸化膜の有無および粒界近傍において活動 した
活動すべり系の違いが、粒界の子融解現象に及ぼす影響を調べた。 また、再結晶
粒の形成との関連性とも比較 ・検討した結果、次のことが明らかになった。
( 1 ) 酸化膜の存在しない銀双結品は、銅よりも幅広く粒界子融解が生じる
とともに、表面予融解がより活発である 。
( 2 ) 銅の場合は、わずかな酸化膜が表面予融解を抑制し、粒界予融解がは
っきり現れるようである 。
( 3 ) 変形前の粒界が同じであっても、変形窟歴(粒界近傍において活動す
るすべり系が異なれば、 銅と同様、銀の粒界予融解開始調度は異なる 。
( 4 ) 銀はアルミニウムはもとより、銅よりも積層欠陥エネルギーが低いた
め、 主 に焼鈍双品による再結品粒が粒界部から顕著に形成する 。
( 5 ) 粒界にらせん転位が顕著に侵入 ・集積する試料 P-} Bにおける粒界の予
融解温度 (Tm)は Tm=0.63TMであり、結晶 A側に混合転位およびらせん転位が、
結 晶 B側に刃状転位およびらせん転位の多重すべりが粒界へ侵入 ・集積した試料
N -1 Bにおいては Tm=0.77TMであった。 この粒界ではバルクの再結品化におい
て く11い軸回転機構の再結晶粒が生じた。
( 6 ) 粒界に刃状転位が主に侵入 ・集積 した試料No.2においては P材および
材とも粒界の予融解は生じなかった。
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( 7 ) 銅双結晶と同様、塑性変形した銀薄膜双結晶においてもらせん成分の
多い転位が侵入・集積した粒界は、刃状成分のものよりも低い温度で粒界の融解
が生じる 。
( 8 ) らせん成分の多い転位が主に粒界へ侵入・集積し、多重すべり系が交差
面上で活動した場合は、双晶に加えて、アルミニウムおよび銅の双結晶 と同様に、
< 111 >軸回転機構によって粒界近傍に再結晶粒が形成する 。
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第 9章
9 . 1 
塑性変形した種々の金属薄膜における
粒界予融解
緒言
第 5章以下で塑性変形した銅および銀の薄膜試料を TEM内において汗湿する
と、融点の半分程度の非常に低い温度において粒界部が融解したことを報告したり
また、常温 C300K)が再結品温度であり、 400K(0.6TM)での飽和蒸気正が 10 flPa 
[ 1程度である亜鉛においては、 TEM内での昇温にともなって昇華が生じ、粒
界の F融解現象が観察できなかった。 また、アルミニウムにおいて、 salluffiら
[2J [4Jは純度 99.995mass出多結晶材を用いて詳細に粒界転位および料界構造を調
べ、粒界の融解温度を測定した結果、 0.999TMまで融解現象は認められなかった
と報告している [4J。
そこで、本章においては FCC金属であるアルミニウムおよびニッケルについて
の粒界予融解現象を調べる 。
まず第一に、銅に比べて積層欠陥エネルギーが約 5倍 (200m]/ポ [5])あり、異
方性 〈注 1>が a=1.4[7Jであり、金属材料においてはタングステン (a 1. OL8]) 
に次いで小さい値をもっアルミニウムについて調べる 。
積層欠陥エネルギーの値が大きいということは、前章においても述べたように、
塑性変形により交法すべりが生じやすく、また、部分転位に拡張し難いため、導
入される転位は完全転位の状態であり、回復(ポリゴニゼ ー ション化 )が生じやす
いという特性をもつことを意味する 。
第 2に、ニッケルについて調べる 。 積層欠陥エネルギーは銅に対して約 2倍
[ 9 J有し、結品の異方性 aは 2.4[10Jである 。
く注 1> 結晶の異方性を表す係数 aは次式 [6 1で表される 。
a 2 (S I-S 12)/ S 44 
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点 9-1にみ;論文 (本章を含む)において用いたFCC金属の結晶学的異方性および
銅に対する積周欠陥エネルギー (SFE)および融点の比率をそれぞれ示す。銀は異
Ji1tf.および融点が銅とほぼ等しく、積層欠陥エネルギーだけがかなり 小さいこと
がわかる 。 また、ニッケルは積層欠陥エネルギーおよび異方性が銅とア ルミニウ
ムの中聞の物性値をもっ。
表 9-1 銅に対する SFE，aおよび融点の比率
試料材質 S F E 1) 異方性 :a 融点
^ g o . 3 3.0(0.9)[13J o . 9 
Al 5 1.4(0.4) o . 7 
Ni 2 2.4(0.7) 1 . 3 
70Cu-30Zn o . 7 4.0 (1. 2)[14J o . 9
c u 1 3.3(1.0)[15= l 
注1):積層欠陥エネルギーの絶対値[5][9][1][12Jは測定
方法により大きく異なるが、相対的な値は信用できる 。
( )内の数値は銅に対する比率
9.2 実験方法
純度99.99mass%のアルミニウムおよびニッケルの多結晶材にそれぞれ98%の圧
延変形を与えた後、 TEM観察用薄膜試料を Twin-jet法により作製した。圧延条
件は第6.2節において述べたとおりである 。
また、アルミニウムを用いて粒界予融解が生じないと報告してい る文献 [4Jと
同じ条件 (薄膜作製後、 O.83TMで36ks問、大気中で焼鈍)に基づいた薄膜試片も
作製し、粒界子融解温度を測定して、比較 ・検討した。 さらに、アルミニウムに
関しては双結晶材も作製し、 30%引張変形を与え、銅および銀の双結品薄膜の結
果と比較する 。
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9.3 実験結果
9 .3 . 1 塑性変形したアルミニウムにおける粒界予融解
純度99.99mass出アノレミニウム多結品材を 98指圧延変形した後、薄膜化し、 T E 
M内において昇温すると、 870K(0.93TM)で粒界の 三重点から粒界の F融解が牛4
じた。粒界予融解が生じた瞬間に冷却し、室温まで徐冷後の TEM組織写真を図
9 -1 (a)に示す。粒界予融解部の幅は約 2μmであり、銅の場合と|司織である (T(I 
6 -10参照)。しかしながら、銅の場合と大きく異なり、粒界予融解の生じた部分
(同図中の領域 2および 5)において、黒い塊のようなものが点在している 。 これ
は粒界の 三 重点 (領域 4)においても同様な傾向を示している 。 これはアルミニウ
ムの再凝固した塊とみなせる 。 この黒い塊については次節において考察する 。
/ 
3 
15μm l 
( a ) ( b ) 
Crys↑af 
8 
図 9-1 99.99mass出アルミニウムの粒界予融解
(a):目指圧延変形多結晶材(0.93TM)
(b):30福引張変形双結晶材(0.97TM)
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このアルミニウム薄膜試片においては粒界子融解温度が0.93TMと融点にかな
り近し、口 しかしながら、塑性変形したアルミニウムにおいても、やはり粒界が粒
内よりも早く融解することが確認された。
アルミニウム双結品に 30%引張変形 を施し、 粒界部が TEM観察可能な薄膜試
料を作製した後、 900K(O.97TM)まで TEM内昇温し、粒界部が子融解し始める
と、冷却し、その TEM写真を医19-1(b)に示す。 圧延材(同図 (a))と同様、粒
界部にアルミニウムの再凝固した塊が存在 して いる 。
その他、 99.99mass%アルミニウムの多結晶および双結品 材を用い 実 験を行った
が、 O.9 T M以下の低い温度において粒界予融解が生じ ることを見い出すことはで
きなかったロ このように、アルミニウムにおいては塑性変形を与えた試料におい
ても、融点の約半分という非常に低い温度での粒界予融解は生 じにくいようであ
9.3.2 塑性変形したニッケル多結晶における粒界予融解
ニッケル多結品の 98%圧延材における粒界部は、温度 853K(0.49TM)で粒界予
融解が生じた。 粒界予融解の生じた粒界部およびその粒界を挟む結品粒 No.1か
らNo.3の回折パターンをそれぞれ図 9-2に示す。
このように、 4種類の FCC金属 (Cu(第 6章 )I Ag (第 8章)I A 1および Ni)について
同様の塑性変形 (98%圧延)を与え、粒界予融解温度を測定した 結果、アルミニウ
ム以外の純金属の粒界では融点の 50""70%という非常に低い温度において粒界予
融解が生じた。 しかしながら、アルミニウムにおける粒界予融解温度は最も低い
場合でも、融点より僅か70K程度低い約0.9T M(840K)に留まった。
る。
Gシ 。 ?。
<11> 
一_:;，
0.5μm 
1E ・
Reduc↑ion 98 % (3) く211)
図 9-2 二ッケル多結品材の粒界予融解 (0.49TM)の一 例
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9.4 考察 ここで、再び、図 9-1 (a)の領域 3に着目すると、粒内から粒界にかけて 様ー
に転位密度の低い結品粒であることがわかる 。 そして、コントラストに注目する
アル ミニ ウムにおドて粒界予融解が生じた場合、元の粒界部分に黒い塊が残る。
これは他の金属 (Cu，Ag，Ni)の場合と異なる。 アルミニウムの場合、鏡面仕上げさ
れたアル ミニウムにおいても大気に触れた瞬間に表面は轍密で強固な酸化膜に覆
われる 。 その酸化膜 〈酸化アルミニウム :A1203)は非常に融点が高い。 図 9 3に
4種の金属の バ ルク材の融点に対するそれぞれの酸化物の融点の比率を示す。ア
ルミニウムにおける酸化膜の融点は約 2300K[16Jであり、アルミニウム自身に比
べて、 2.4倍の融点である 。 また、 933K(了ルミニウムの融点〉においてさえ、引張強さ
が約 2.4GPa[ 17Jという高強度をもっ。 さらに、 A1203の線膨張係数は 8x 10-
6
[18J 
であり、アル ミニウムの約 1/3である 。 このことは、 TEM内での昇温において
アル ミニ ウム薄膜試片と A1203膜の界面を通してアルミニウムに熱的 (圧縮 )応力
を生 じさせる 。 この応力は、粒界予融解温度を増加させる役割を果たすかもしれ
と粒界に近づくと - _fi黒みを帯び、次に真っ白い領域になり、粒界部 (領域 2)で
は黒い塊が点在している 。 これはアルミニウムの薄膜試片の表面には上述のよう
な強固で織密な酸化膜が存在し、そのため、粒界部の予融解したアルミニウムは
図6-11(b)に示したような蒸発が抑制され、冷却により再凝固したとみなせる。
また、酸化膜の存在のために、結晶粒のエッジにおいて表面張力による膜厚の増
加も抑制される 。 この状態について図 9-1における領域 1から 3の断面の予想
模式図を図 9-4に示す。
これに対して、銅およびニッケルにおける酸化膜は電解研磨によって鏡面仕ヒ
げされた表面において形成しにくい。 また、酸化膜の融点はそれぞれの金属のも
のよりも少し高い程度であるために、酸化膜が粒界予融解に及ぼす影響は少ない
とみなせる 。 さらに、銀においては融点の半分以下の温度で酸化膜が銀と酸素に
分解する 口 そのため、それらの酸化膜は粒界予融解の生じる温度(融点の約半分 )
において、すでに存在せず、粒界予融解に影響を及ぼさないとみなせる 。
また、粒界の融解を O.999TMまで見い出すことができない、と報告している文
献 [4 Jと同じ条件 (TE M観察可能な薄膜試片に作製後、 773K(0.83TM)で3.6ks 
(10時間)大気中において焼鈍〉で作製した試料を用いた結果、文献[4 Jの結果と同
様、融点まで粒界の融解は生じなかった。また、融点において結晶粒内よりも粒
ない。
3.0 
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図 9-3 純金属の融点に対する酸化膜の融点の比率
図 9-4 粒界予融解が生じた後のアルミニウム薄膜予想断面図
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界部がわずかに早く く測定不可能、融点直下 〉融解し、粒界部の融解が生じた瞬間
に急冷したが、 溶融域は粒内へ 10"'2 0μmにも及んだ。 このように、試料の表面
をしっかり (高温・長時間で形成 )した酸化膜で覆われた薄膜試片の粒界は、融点
直下まで予融解しなかった。これは第 6章において述べた強固な酸化膜の影響も
大きく受けるが、第 5章において述べたように、 1 0時間にわたる高温での焼鈍
により、粒界近傍に侵入・集積したひずみ(転位および空孔)が回復・再結晶を生
じ、高密度な転位組織が存在せず、そのことが粒界近傍予融解を抑制したとみな
せる。
次に、ニッケル多結品材における結果の注目すべき点は、結品粒 No.2と結晶
粒No・3の方位関係である 。 結晶粒No.2とNo.3のく11い軸極図を図 9-5に示す。
この図から結品粒No.2とNo.3の方位差はわずか π/20rad(約9
0
)であること
がわかる 。 しかしながら、 GlicksmanとVold[19Jによるビスマスを用いた粒界溝
Ni Polycrystal 
v v 
.x 
ど主
<111> 
Grain No，2 .. 
Grain No.3 ム
‘ く3
Y 
(G.8) 
関 9-5 図9-2に示す結晶粒No.2およびNo.3の方位関係
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(GB grooving[20])法によって測定された β位差 に依存する融点以下での粒界の
不規則化の研究および Broughton と Gilmcr [ 21 ~ による L e nnard Jonesポテンシャル
を用いたシミュレーション結果では方位差が π/l2rad(150 )以ドでは融点以下
での固体から液体への遷移はないと報告されている 。 このように、文献 Ll91と
L 2 1 ]の結果に反したニッケルにおけるの結果 (図 9-2 )は、 本論文の粒界予融解
現象において方位差に起閃する以上に塑性変形によって導入された集積転位の 彫
響(第 5章において詳述)を強く受けていることを示唆する 。
また、純度 99.999mass出銀の多結晶材を 98%圧延変形後、 TEM内において
図 9-6に示すような階段状の粒界を観察することができた。 この試片を昇損す
ると融点の 67出である 823Kで粒界に沿って 一部、粒界が予融解した。 そこで、粒
界予融解が生じた〈図 9-5)粒界を挟む結晶粒No.1およびNo.2の方位関係を図 9-
7に示した。 予融解が生じた粒界と生じない粒界を比べると、前者は主に Y軸万
向および Y軸から左へ約 π 6 rad(300 )あるいは 700 傾いた方向が粒界面であ
り、後者は Z軸および Z軸から左へ約350 傾いたものである 。 このように隣接結
11 > 
図 9-6 銀多結晶における昇混前の階段状粒界の模式凶 (a)および
昇温後 (0.67TM)の粒界予融解した TEM写真 (b)
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G <100>)およびそれぞれの金属の融点に対する辰-も低い料界予融財1-性 (G < 1 1 > 
アルミニウムも合めた 4荷の金属にトグラフを図 9-8に示す。温度の比のヒス
これは 剛引率の異 Jji"l: 
が大きい金属は融点下のより低い温度で液化が生じることをぷしている のかも女1
r-
Cu Ag Ni 
ロTm/TM
• G<111>/G<100> 
おいて両者聞にかなりの対応性があることを 示している 。
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図9-6に示す結晶粒 No.1および No.2の方位関係
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図 9-7 
剛性率の異点性および融点に対する粒界予融解温度図 9-8 
品問の方位関係は同じでも粒界 (面)の方位が異なると粒界予融解温度は異なるよ
第一 は、塑性変形した金属薄膜における異方性には二種類考えられる。うである 。
塑性変形によるひずみ第二 は、剛性率やヤング率などの結晶の弾性的な異方性。
粒界を挟んだ結晶粒第卜 2節において述べたように、例えば、の異方性である。
聞の方位差による塑性ひずみ適合性 [22Jー [24Jや応力伝達係数 [22][23Jなどによ
活動すべり系におけるバーガースベクトル(結晶方位と変形履歴
によって決定される )の違いによる粒界へ侵入・集積する転位の相違などである 。
また、るもの。
後者については第 5章に詳述した。
剛性率は融液前者による結品学的な方位関係について検討してみる 。そこで、
剛性率また、液化に伴う変化を表す係数とみなせる 。状態ではゼロの値をもち、
157 
結晶内において液化しやすい方位(領域)が
4種類の金属における剛性率の異方
の差 (異方性)が大きいということは、
存在することを意味するかも知れないので、
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9.5 結言
ドcc純金属であるニッケル (99.98mass出)およびアルミニウム (99.99mass%)多結
ll材に対して 98%lf延変形を施し、それぞれの金属稗膜における粒界予融解挙動
を T ~ ¥11付における昇温その場観察を行って調べた。 また、先の銀 (99.999mass出)
および制 (99.99mass出および 99.9999mass%)多結晶材の結果と比較 ・検討した。 さ
らに、問IJ1>'1:本の 異 }j件:(G<lll> G<lOO>)と融点に対する粒界予融解温度の比率
( T m T M)の 関係について調べた結果、次の結論を得た。
( 1 ) アルミニウムも含めた 4種類の FC C金属において、液 化の程度を示
す剛性本の見方性 (G< 1 1・>/G<100>)の値は融点に対する粒界予融解温度との 比率
(Tm/TM)と良い対応性がある 。 すなわち、剛性率の異方性が大きい材料は粒界
子融併がより低い温度で生じる可能性がある 。
( 2 ) 塑性変形した 4種類の FC C金属材料において銅、銀およびニッケル
の法肢における粒界は、融点の 1/2に近い 非常に低い温度で粒界予融解が 生 じる
場合がある 。 しかしながら、積層欠陥エネルギーが高く、融密で強固な酸化膜が
生成しやすく、剛性率の異方性が低いアルミ ニウムの場合、粒界 予融解が生じて
も、その制度は融点に近い。
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第 10章 .(~♂、'~J Ci、 括
第 A に、金属材料の特性 (機能性)向上における重要な因子である変形・再結晶
挙動に対して、末だ不明瞭な点の多い再結品粒形成機構について、積層欠陥エネ
ルギー (SFE)が比較的低い銅および SF Eがかなり低い銀を用いて、特に、結晶
粒界近傍に着同して調べた。 まず、変形履歴を明らかにするため、既知方位の双
結 晶材に単軸引張変形を与え、塑性変形によるひずみ、特に、活動するすべり系
(転位の種類および呈)に着目した。 さらに、同一変形試料を用いて同一変形領域
でマクロからミクロな領域にわたって系統的に調べた。
第二 に、理論的に賛否両論が存在する粒界の予融解現象について、塑性変形し
た試料を用いて、実験的に融点の約半分という非常に低い温度において生じるこ
とを見い出した。 この特異な挙動についての知見を得るため、種々の FC C金属
について調べ、さらに、不純物、試料表面を覆う酸化膜、ひずみ〈粒界への集積
転位および宅孔〉の影響などについて調べた。
各章ごとの結論は以下の通りである 。
第 1章では、本研究の背景および目的を論じた。
第 2章では、本研究において用いた実験および解析の方法を説明した。
第 3章では、塑性変形を受けた単一の銅双結晶試料を用いて、結晶粒界近傍に
おいて優先的に形成する再結品粒について、変形履歴を把握した単一の双結晶を
用い、マクロおよびミクロの領域にわたって系統的に調べた。その結果、刃状成
分の多い転位が顕著に粒界へ侵入・集積した場合、マク口、 ミクロにかかわらず、
マクロにおける変形帯(ミクロにおけるセル壁)に沿ってひずみ誘起粒界移動(S 
1 B M )機構による再結品粒が形成することを明らかにした Q また、多重すべり
が生じても顕著に活動したすべり系がもたらす粒界への侵入・集積転位によって
再結品粒の形成機構が決まることを示した。
第 4章では、粒界構造の影響を取り除き、異なる引張方向(活動すべり系の種
類とすべり量が異なる)が粒界近傍の変形と再結晶に及ぼす影響を調べるために、
単一 の銅双結品材から引張方向の異なる 3種類の引張試料を取り出し、 30%引張
変形を施し、粒界近傍に形成する再結晶粒について調べた。その結果、初期方位
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関係が同じ試料でも、引張方向が異なると変形後の両成分結 品の万位関係は変化
した。 また、形成した再結晶粒の形状および形成機構も異なることを示した。 さ
らに、活動すべり系と再結晶粒の関係においては、粒界に侵入・集積する転位が
ヌJ状成分の多い転位の場合、 SIBM機構により再結晶粒が形成すること、また、
ある 1つの{1 1 1 }面上にらせん転位のネットワークが形成するような交差すべり
系が 2つ以上活動した場合、その{I 11}面の法線軸まわりに回転した方位をも っ
再結晶粒が形成することを明らかにした 。 すなわち、再結 IP1 粒の}~状および形成
機構は、初期(変形前)の方位関係と変形履歴によって決まることを示した。
第 5章では、粒界構造の等しい銅双結晶において、異なる方向に 30 %の引張
変形を与え、粒界予融解に及ぼす活動すべり系(変形履歴 )の影響について調べた。
その結果、初期方位関係は同じでも変形履歴が異なると粒界予融解温度は大きく
異なることを示した。 また、空孔が多く形成し、からみ合って、回復・再結品が
生じにくいらせん成分の多い転位が粒界へ侵入・集積した場合は、転位の再配ダIj
および再結晶の生じ易い刃状成分の多い転位が杓界に侵入・集積した場合よりも
低い温度において粒界予融解が生じることを明らかにした。
第 6章では、純度 99.99mass%および高純度 99.9999rnass%多結品銅を用いて、純
度の違いによる粒界予融解挙動を調べた。 また、粒界予融解現象と亜鉛を用いた
昇華現象について調べ、比較・検討した。 その結果、多結晶材においては粒界予
融解温度にバラツキをもっ。 しかしながら、純度の違いによる粒界予融解温度の
バラツキに大差はない。 また、酸素等の不純物による融点降下は数%と判断され、
粒界予融解温度が融点の約 50%まで下がる原因はその他の因子が影響し、ィー純物
に起因するものではないことを示した。 さらに、昇華と予融解現象はミクロ観察
を行うと明確に異なることを明らかにした。
第 7章では、粒界予融解挙動に及ぼす薄膜試料表面を覆う酸化膜の影響を調べ
るため、単 一 の引張変形した薄膜銅双結晶試料から粒界部の観察可能な TEM試
片を複数作製し、それぞれに対して室温において大気中に放置し、酸化時間を変
化させて酸化膜厚の異なる試料を用いて粒界予融解温度を調べた。 その結果、酸
化時間(膜厚)の増加にともない、粒界予融解温度は融点の 1/2から融点近傍へと
上昇することを示した。 また、強固で融点の高い酸化膜は粒界予融解を抑制する
可能性があることを明らかにした。
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第 8章では、酸化朕の影響のない純銀を用い、さらに、粒界構造の影響も取り
除く目的で、同 J 双結晶から切り出した方向の異なる引張試料を作製し、変形履
)佐を変えて、粒界子融解現象を調べ、さらに、同 一試料からバルク材での再結品
挙動についても調べた。 その結果、酸化膜がない場合、粒界予融解の幅が広がり
やすく、薄膜誠)十は表面予融解を起こす。 また、銅と同様、変形履歴が異なれば
杭界子融解温度は 異 なり、 らせん転位が顕著に粒界へ侵入 ・集積した場合、刃状
転位が顕著に侵入・集積した場合よりも低い温度で粒界予融解が生じるこ とを 示
した。 さらに、バルク材では積層欠陥エネルギーが かなり低いため、 主に焼鈍双
品による再 結 品粒が顕著に形成するが、銅双結品と同様に、刃状成分の多 い転位
が侵入・集積した粒界は、 SIBM機構によって再結品粒が形成し、あ る面にお
いてらせん転牝がネットワークを形成するすべり系が活動した場合、その交差面
の法線軸まわりに回転した(く11 1 >軸同転機構)再結晶粒が形成すること を明らか
にし fこ。
第 9章では、塑性変形したアルミニウムおよびニッケル (FCC金属)について粒
界子融解制度を調べた口 その結果、アノレミニウムにおける粒界予融解は融点近傍
で生じ、その他の金属(銅、銀、ニッケル)における粒界予融解温度と大きく異な
った。 さらに、それぞれの金属の融点に対する粒界予融解温度の比率は、剛性率
の異 )j性の比率に類似していることを示した。
各章の結果を横断的に総括すると、以下の結論が得られる 。
1 J 愛形によって初期の粒界構造は変化する 。 そのため、同じ粒界構造を
もっ双結品においても変形庖歴 (粒界に侵入 ・集積する転位の種類と量 )が異な
れば、形成する再結晶粒は形状および形成機構が異なる 。
2 粒界へ侵入・集積した刃状転位は粒界転位と合体 ・消滅し、 粒界近傍に
転位密度の低い領域を形成する 。 その後、昇温により粒界はセル壁〈マクロにお
ける変形帯 )を形成した結晶側へ移動し、転位密度の低しベ再結晶)領域を拡大す
る。 すなわち、ひずみ誘起粒界移動機構で再結品領域は形成する 。
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[ 3 ] 粒界予融解が融点の半分という非常に低い温度において生じる主因は
粒界に侵入 ・集積した高密度の転位(主としてらせん転位 )および形成した空孔で
ある。 した がって、再結晶挙動と同様、同じ粒界構造をもっ双結品においても変
形履歴が異なれば、粒界予融解が生じる温度は異なる 。
[ 4 ] 粒界へ侵入 ・集積する転位は、刃状転位よりもらせん転位の方がより
低い温度で粒界予融解が生じる 。 また、刃状転位の侵入・集積は粒界予融解を生
じない場合がある。
以上、本研究において、金属材料の結品粒界における変形 (活動した転位の種
類および量)、再結晶および粒界予融解現象に関する基礎的な知見を得ることが
できた。さらに、これらの基礎的な知見は、今後、耐熱材料のクリープ変形、微
細粒材料における高速変形超塑性化、金属間化合物における電子線照射によるア
モルファス化およびセラミックスの高温における粒界での挙動などの機構解明に
おいて重要な指針を与えるものと考える。
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審査結果の要旨
本研究は、金属の結晶粒界に着目して、結晶粒界における変形と再結晶
との関連性を明らかにすることを第一の目的とし、塑性変形した種々の面
心立方金属の薄膜の結品粒界が融点、より低い温度で融ける現象(ひずみ誘
起粒界予融解)を解明することを第二の目的として遂行している。
第l章では、上記目的と従来の研究について述べている。第2章ー では、
共通な実験方法及び解析方法について述べている。第3・4章において銅
双結品の結晶粒界における変形と再結晶粒の形成との関連が活動すベり系
と結品粒方位との関係で述べられており、粒界にらせん転イ立が集積すると
きは <111>軸回転機構による再結品粒がまた刃状転イ立が集積するときはひ
ずみ誘起粒界移動による再結品領域が形成されることを示している。第4
章では、変形前の粒界構造が同じでも集積する転位が変化すれば再結品粒
の形成機構が異なることを示している。第5章では、変形前の粒界構造が
同じでも集積する転位が変化すれば粒界の予融解温度が異なること、すな
わちらせん転イ立が集積する粒界は融点 [K]の約半分の温度で融解し、刃
状転位が集積するときは回復・再結品が起こり易く、融点よりの温度で予
融解するかしない場合もあることを述べている。第6章では、 99.99質量g
程度では、不純物は予融解温度に影響しないこと、また、融解と昇華の違
いについても示している。第7章では、薄膜の酸化膜の膜厚が厚いほど予
融解温度が上昇することを示している。第8章では、酸化膜の無い塑性変
形した銀双結晶を用いて、粒界予融解が生じ易いこと、表面予融解も盛ん
に生じることを述べている。第9章では、アルミニウム及びニッケルの粒
界予融解について調べ、アルミニウムのみが融点直下の高い温度でしか予
融解できないことを述べている。第10章では、上記の結果を総括し、こ
れらの成果が、高温変形や超塑性の変形機構の解明に役立つことを述べて
いる。
以上本研究は、結晶粒界における塑性変形・再結晶及び予融解の関連性
を面心立方金属の双結晶などを用いて基礎的実験解析を行ったものであり
論文は博士(工学)の学位授与に値するものと判定する。
